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4 APPLICATION AU NIVEAU 6 *P, DU MERCURE. 
4 III. RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX. 
k Par J. P. BARRAT, 


ÉTUDE DE LA DIFFUSION MULTIPLE COHÉRENTE DE LA LUMIÈRE DE RÉSONANCE OPTIQUE, 


4 Laboratoire de Physique de l’École Normale Supérieure. 


Résumé. — Les résultats de la théorie développée dans deux publications précédentes ont été 
vérifiés expérimentalement dans le cas de la diffusion multiple des photons de la raie 2 537 À 
(6 15, — 6 *P;) par les atomes de mercure. En particulier, le taux de polarisation de la lumière 
de résonance optique et la durée de vie apparente ou durée de cohérence du niveau 6 5P, ont été 
mesurés, dans le cas de l'excitation sélective d’un isotope pair ou de l’un des niveaux hyperfins 
des isotopes impairs, en fonction du nombre d’atomes par cm° diffusant le rayonnement, pour des 
conditions géométriques déterminées. L’influence des conditions géométriques a été également 
étudiée, ainsi que la largeur et la forme des raies de résonance magnétique dans le cas de la dif- 
fusion double. Les résultats expérimentaux sont en général en bon accord avec les prévisions 
théoriques. 


Abstract. — he results of the theory developed in two preceeding papers have been checked 
experimentally, in the case of multiple scattering of 2 537 optical resonance radiation (6 15,—6 3P.) 
by mercury atoms. In particular the degree of polarization of the resonance light and the appa- 
rent lifetime (‘* coherence time ””) of the 6 P, level have been measured, in the case of selective 
excitation of an even isotope, or of one of the hyperfine levels of the odd isotopes, as functions of 
the number of atoms per c.c. which effectively scatter the radiation, for fixed geometrical condi- 
tions. Effects due to variation of geometrical conditions have also been studied, as well as the 
width and the shape of the magnetic resonance lines in the case of double scattering. Experi- 
mental results are generally in good agreement with theoretical expectations. 


ER REPOSER SUR PRE D ERA EE 


déplacement isotopique des composantes dues aux 
isotopes pairs de la raie 6 LS, — 6 3P., sont tous 
deux grands devant la largeur Doppler de chaque 


Dans les 2 premières parties [1, 2] désignées 
dans la suite par Let IT, nous avons développé une 
étude théorique des effets de la diffusion multiple 


des photons de résonance optique. Des résultats 
expérimentaux partiels concernant Ja raie 
615, — 6 3P, (2 537 À) des différents isotopes du 
mercure, ont déjà été publiés [3, 4, 5, 6, 7, 8, 91. 
Le lecteur trouvera en particulier dans les réfé- 
rences [4] et [9] un historique de la question et la 
description qualitative des effets observés, avec les 
arguments qui ont permis de les attribuer à la 
diffusion multiple cohérente des photons. Ce cha- 
pitre est destiné à récapituler les faits expéri- 
mentaux en les comparant aux prévisions de la 
théorie établie dans Let II. 


1. Conditions des expériences dans le cas du mer- 
eure. — La structure hyperfine pour les isotopes 
impairs à spin nucléaire Hg et *’Hg, et le 
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composante [10]. Par suite, conformément aux 
hypothèses faites dans les calculs de I et IT, la 
diffusion multiple se produit mdépendamment pour 
chaque composante de la raie [4, 9]. On peut aussi 
profiter de certaines coïncidences accidentelles 
entre une composante d’un isotope pair et une 
composante hyperfine d’un isotope impair pour 
exciter sélectivement un niveau hyperfin d’un iso- 
tope impair, grâce à l'emploi de mélanges 1s0to- 
piques enrichis en l’un ou l’autre des divers 1s0- 
topes. Les expériences ont porté : 

a) sur les formes et les largeurs des raies de réso- 
nance magnétique, dans le cas des isotopes pairs 
(paragr. 2, 4, 5, 6) et de certains niveaux hyperfins 
des isotopes impairs (paragr. 7, 8, 9) ; 

b) sur la mesure des taux de polarisation P, et P, 


À 
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de la lumière de résonance optique réémise à angle 
droit du champ magnétique statique H,, en exci- 
tation 6 et x respectivement, dans le cas des iso- 
topes pairs (paragr. 2) ; 

c) sur la mesure de la durée de vie apparente du 
niveau GP; par la méthode de dépolarisation 
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magnétique due à Hanle [11] dans le Cas des aeo 
topes pairs (paragr. 3) et de lisotope Hg 
(paragr. 10). | 

Le dispositif expérimental comportait essentiel- 
lement une cellule en quartz dont le queusot, conte- 
nant la goutte de mercure, doit être soigneusement | 


r 
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méthode du pont 
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thermostaté. L’excitation optique était fournie soit 
par un arc basse pression alimenté en courant alter- 
natif, soit par des lampes excitées par une décharge 
haute fréquence et contenant des mélanges isoto- 
piques enrichis en un isotope de mercure. Les 
champs magnétiques utilisés étaient fournis par une 
paire de bobines en position d’'Helmholtz. Un 
émetteur à quartz suivi d’un amplificateur débitant 
dans un circuit accordé fournissait le champ H.F. 
H; que l’on mesurait en valeur relative. Des photo- 
multiplicateurs recevaient les signaux de résonance 


optique. Le signal de résonance magnétique était 
étudié en général au moyen de la déviation d’un 
galvanomètre, Toutefois, dans certaines mesures, 
nous avons utilisé un dispositif électronique de 
modulation de la puissance de haute fréquence, et 
d'amplification sélective avec détection synchrone 
du signal de résonance magnétique. Les différentes 
parties de lappareillage sont semblables à celles des 


appareillages utilisés par Brossel et Blamont et ont 
déjà été décrites [4, 5, 9, 121. 


3 2. Résonance magnétique et taux de polarisation 
4 dans le cas de l’excitation sélective d’un isotope 
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diffusants par em compris entre 1010 et 2.1013 (1), 
les raies de résonance magnétique obtenues par 
excitation sélective d’un isotope pair dans un 
mélange isotopique quelconque ont la forme dite 
(1) Ces mesures ont été effectuées par MHes M. A. Guio- 


chon et F. Boutron et ont constitué une partie de leurs 
Diplômes d'Études Supérieures [4, 5]. 


DIFFUSION DE LA LUMIÈRE DE RÉSONANCE OPTIQUE 


4 5 6709 2 3 
40"? 


Points 


+ PactT mesurés sur le 


pair [4, 5, 8, 91. — Dans le domaine de pression de 
vapeur qui correspond à un nombre V d’atomes 
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de Majorana-Brossel (formule 11,27), ce qui est en 


accord avec les ‘prévisions théoriques, et ceci à 
toutes les fréquences qui aient été utilisées. Plu- 
sieurs réseaux complets de courbes de résonance 
ont été tracés et comparés à des réseaux théoriques, 
la fréquence choisie étant 144 MHz. L'accord est 
excellent. Dans des conditions de géométrie iden- 
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tiques, la largeur des courbes en niveau de radio- 
fréquence nul permet de déterminer un para- 
mètre 7, durée de vie apparente du niveau ou 
« durée de cohérence » qui est une fonction seule- 
ment de V, indépendamment de la présence des 
autres isotopes. La courbe donnant Ten fonction 
de N (fig. 111,1) comporte des points obtenus en 
excitant soit les isotopes 22Hg et “ÉHg dans du 
mercure naturel, soit l’isotope ?2Hg dans une 
cellule contenant ce dernier presque pur. Ce résultat 
a été l’un des premiers arguments donnés en faveur 
de l'interprétation de l’affinement des raies par la 
diffusion multiple [4, 5]. 

La valeur limite de T pour ÀV très faible, 
1,18.10-7 sec, est à interpréter comme la durée de 
vie vraie T du niveau 6 %P, pour un atome isolé. 

Pour comparer de façon plus précise les pré- 
visions théoriques et les résultats, il est intéressant 
de tenter de déterminer le paramètre x en fonc- 
tion de W, ce qui nécessite la fixation de la limite 
supérieure L (cf. IT, paragr. 1, D). Les cellules 
utilisées étant des cubes de 2,5 cm d’arête environ, 
le calcul de x, puis de +/T en fonction de a été 
fat pour Lt cm ou = 0 8eme eue) 
Les résultats encadrent les valeurs expérimentales 
et ne s’en écartent pas de plus de 20 %,. L'accord 
nous semble satisfaisant étant donné les appro- 
ximations faites dans la définition même de x et L. 

Dans les conditions de nos mesures, les taux de 
polarisation P, et P, sont aussi des fonctions bien 
déterminées de AN. Il est remarquable toutefois 
que P, et P, ne semblent pas atteindre leur limite 
théorique 100 aux très faibles valeurs de N. L’expli- 
cation de ce phénomène n’a pas été trouvée de 
façon sûre. Il est dû peut-être au défaut de paral- 
lélisme des faisceaux lumineux, ou à la dépolari- 
sation de la lumière par la traversée des fenêtres 
de la cellule ou par des réflexions et diffusions sur 
ces fenêtres. S'il s’agit d’un effet de dépolarisation 
par traversée de dioptres, les valeurs correctes 
doivent s’obtenir en effectuant sur les valeurs 
limites une affinité ramenant à 100 la limite pour N 
très faible. Ce sont ces valeurs aïnsi corrigées qui 
sont comparées plus loin aux valeurs théoriques. 

Etant donné les approximations faites dans la 
définition même du paramètre x, on peut penser 
que les faibles désaccords entre les résultats théo- 
riques et expérimentaux (cf. fig. 111, 2) seront 
moins importants si on élimine x entre les diverses 
formules démontrées en IT et que l’on essaie de 
comparer la relation théorique obtenue aux 
valeurs expérimentales. La courbe de la figure IIT,3 
donne les valeurs théoriques de +/T en fonction 
de P;, les points représentant le résultat des 
mesures ; à une valeur de +/T déterminée à partir 
du montage en pont utilisant 2 bancs d'optique 
(cf. références 4, 5, 9, 12) sont associées 2 valeurs 
de P, mesurées à la même valeur de A sur chacun 
des 2 bancs d'optique. D’où 2 séries de points expé- 
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rimentaux. La différence entre ces 2 valeurs de P, 
résulte assurément du fait qu'ils ne visaient pas la: 
même région de la cellule (influence de la géo- 
métrie ; cf. paragr. #) ; on conçoit que les 2 séries 
de points expérimentaux encadrent presque partout 
la courbe théorique. Lorsque T a été mesuré en 
wutilisant qu’un seul banc d'optique, le pot. 
représentant la valeur de +/T obtenue et la valeur 
de 2, correspondante est beaucoup plus près de la 
courbe théorique. 

Aux pressions de vapeur plus élevées, les mesures 
devenaient beaucoup plus difficiles : le taux de 
polarisation devient en effet très faible et le signal 
de résonance magnétique n’est plus qu’une faible 
fraction du signal de résonance optique ; le rapport 
signal sur bruit devient très médiocre et il est 
nécessaire d'utiliser un dispositif électronique. 
Seules des mesures de 7° ont été effectuées, à la 
fréquence de 14,48 MHz, les mesures de P, étant 
trop imprécises. Nous n’avons opéré que sur une 
cellule contenant l’isotope ?Hg presque pur ; la 
précision des mesures était très médiocre, 1l est 
difficile de décider si les désaccords observés entre 


les réseaux de courbes de résonance expérimentales 


et la formule 11,27 de Majorana-Brossel étaient 
réels ou seulement dus aux erreurs accidentelles. 
En tout cas, la largeur limite permettait de déduire 
une valeur de T'et de +/7. Les quelques mesures 
faites ont montré que T' ne dépassait pas la valeur 
maximum (10/3) + donnée par la théorie. Pour 
N > 3.10%, T décroît très rapidement quand W 
croît, c’est-à-dire que les raies s’élargissent. Nous 
n'avons pas cherché à étudier en détail ce phéno- 
mène. Il est possible que l’effet soit dû encore à la 
diffusion multiple ; la validité des approximations 
faites dans la théorie de l'effet est beaucoup moins 
sûre dans cette zone de pressions de vapeur (en 
particulier À n’est plus très supérieur à À). Si au 
contraire on attribue cet effet à des collisions entre 
atomes excités et atomes dans l’état fondamental, 
on peut admettre en première approximation que 
la largeur limite est la somme des largeurs 
(3/10) (1/7) due à la diffusion multiple et 1/+, due 
aux collisions, (r, était le temps moyen entre colli- 
sions). De +, on peut déduire le libre parcours 
moyen et la section efficace o? que l’on trouve de 
l'ordre de 8.107 1% cm?. Cette valeur est 8 fois plus 
grande que celle donnée par Holstein pour les 
collisions Hg — Hg [13]. Cet ordre de gran- 
deur semble donc raisonnable. Des investigations 
ultérieures dans ce domaine de pressions de vapeur 
seraient souhaitables ; en particulier des mesures 
faites en excitant 22H dans le mercure naturel 
permettraient d'étudier le rôle des collisions entre 
isotopes différents. 


3. Résonance magnétique et dépolarisation ma- 


gnétique dans le cas des isotopes pairs [6, 8, 91. — 


En utilisant 2 cellules identiques, les mêmes que 


À dans les expériences décrites ci-dessus, contenant 
D l’une du mercure naturel et l’autre un mélange 


enrichi en ?2%Hg, nous avons effectué des mesures 
comparées de T'en fonction de N par les 2 méthodes 
de résonance magnétique et de dépolarisation 
magnétique (cf. IT, paragr. 3). Le taux de polari- 
sation P en fonction du champ 7, satisfait bien 
aux diverses valeurs de N à une loi du type 


P 


P=rprogr UM) ave o— 7H. 


Les mesures de T par la résonance magnétique 
ont été effectuées à la fréquence de 144 MHz. (Les 
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conditions géométriques étaient aussi voisines que 


possibles, dans les 2 types de mesures, de celles des 


expériences décrites au paragr. 2.) La figure IIL,4 
représente en fonction de À les diverses valeurs 
de T obtenues. Tous les points se groupent bien 
autour d’une même courbe, conformément au résul- 
tat théorique (d’après lequel les 2 méthodes doivent 
fournir la même valeur de 7). L’accord entre la 
théorie et l’expérience est ici excellent. Notons 
toutefois les points de désaccord suivant : 

a) P,, valeur en P en champ H, nul, est calcu- 
Jlable théoriquement à partir de x, lui-même déter- 
miné par le rapport +/T ; or là encore, les valeurs 


9 Hg 202 { u T, par résonance magnetique y x 
dans Hg naturel + Te par dépolarisation magnétique 
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“expérimentales sont plus faibles que les valeurs 


théoriques et ne tendent pas vers 100 pour A très 
faible ; en outre il est ici impossible de concilier 


les résultats théoriques et expérimentaux en faisant 


subir à ces derniers une correction analogue à celle 
du paragr. 2 (multiplication par un facteur cons- 
tant). La raison de ce désaccord n’est pas com- 
prise. Par contre, conformément aux prévisions, 
P. et P, ont la même valeur pour une valeur de W 
donnée. 


b) À forte concentration. (WN — 2101 
atomes/em#), la résonance magnétique donne 
T —3,40.107 sec et la dépolarisation magné- 
tique T < 3.107 sec. Il est difficile de préciser s’il 
s’agit d’un désaccord réel ou si les mesures dans 
cette zone de pressions sont fortement erronées 


(P, étant faible, les mesures de T par mesure de P 
sont peu sûres). C’est pourquoi les mesures n’ont 
pas été poursuivies aux pressions de vapeur plus 
élevées. 


4) Étude d’effets dépendant de la géométrie. — 
Quelques effets dépendant de la géométrie du mon- 
tage ont été étudiés en utilisant une cellule de 
dimensions plus grandes que les cellules usuelles 
(cube de 4,2 cm d’arête) contenant du mercure 
naturel dans lequel on excitait sélectivement l’iso- 
tope 22H9). Au lieu d’utiliser un faisceau d’exci- 
tation parallèle, on formait l’image de la lampe à 
l’intérieur de la cellule, soit au niveau des dia- 
phragmes de détection (position I de la lampe), soit 
dans une autre région bien déterminée de la cellule 
(position II de la lampe) de telle sorte que le fais- 
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ceau excitateur ne passe pas au niveau de ces dia- 
phragmes. En principe, lorsque la lampe était en 
position IT, les photomultiplicateurs n’auraient pas 
dû recevoir de photons résultant d’un phénomène 
de résonance optique simple (diffusion simple), 
mais uniquement des photons ayant été diffusés 
2 fois au moins. En pratique, il y a toujours réflexion 
et diffusion par les parois de la cellule de la lumière 
incidente et de la lumière de résonance optique 
simple ; celle-ci arrivait donc malgré tout aux 
photomultiplicateurs, mais son intensité était con- 
sidérablement réduite. Grossièrement, on pouvait 
prévoir des raies de résonance magnétique résul- 
tant de la différence de 2 raies de Majorana- 
Brossel, l'une correspondant à la superposition de 
tous les ordres de diffusion multiple, l’autre (avec la 
largeur naturelle 1/+) à la diffusion simple, dont les 
amplitudes relatives étaient «à priori inconnues. 
Dans ces conditions, aucune vérification quanti- 
tative de la forme de raie n’a été entreprise. Nous 
nous sommes contentés de mesurer en fonction 
de N les largeurs limites pour 77, nul des réseaux 
obtenus avec la lampe en position I et IT ; on en 
déduisait des paramètres 75 et 77 et on constate 


4 Influence des conditions géométriques 
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que Tn > 75 à la même valeur de N (fig. 111,5). 
En outre, les réseaux de type II ne peuvent abso- 
lument pas être représentés par une formule de 
Majorana-Brossel. Ces résultats sont qualitati- 
vement conformes aux prévisions ; il semble impos- 
sible de comprendre autrement que par la diffusion 
multiple (par exemple par lintervention de colli- 
sions) ces effets qui dépendent uniquement de la 
séométrie du montage. 


>. Expériences de diffusion double [7, 8, 9]. 
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Pour confirmer de façon particulièrement frap- 
pante l’interprétation donnée, nous avons étudié 
les formes des raies de résonance magnétique dans 
le cas où tous les photons de résonance optique ont 
été diffusés 2 fois par les atomes soumis à la réso- 
nance magnétique. Dans cette expérience nous uti- 
lisons 2 cellules cubiques de 2,4 cm d’arête, juxta- 
posées ; la droite joignant leurs centres est perpen-. 
diculaire au champ magnétique statique Æ,. Les 
cellules sont remplies de mercure naturel dans 
lequel on excite l’isotope *°®Hg. Des diaphragmes 
permettent de n’exciter optiquement que la cellule 
Ï, mais de n’observer que la lumière de résonance 
optique réémise par la cellule IT. La pression de 
vapeur est telle dans chaque cellule que la diffusion 
multiple y est négligeable devant la diffusion simple 
(température du queusot inférieure à — 20 °C, 
c’est-à-dire N << 2.1011 atomes par cm). Ainsi les 
photons observés issus de la cellule IT illuminée par 
la résonance optique de la cellule T ont été diffusés 
2 fois et 2 fois seulement. En condensant dans 
Pazote liquide le mercure d’une seule cellule, on 
constate toutefois que le signal ne s’annule pas 
complètement, en raison de diffusions et de 
réflexions parasites ; le signal résiduel est très faible 
et constitue une petite correction aux résultats 
bruts des mesures | 

Ainsi que nous l’avons vu (cf. II, paragr. 3,. 
Remarque), si la droite joignant les 2 atomes qui 
diffusent successivement le même photon a une 
répartition isotrope dans l’espace (c’est prati- 
quement le cas pour 2 cellules très voisines) la con- 
tribution de la diffusion double à la raie de réso- 
nance magnétique est proportionnelle à (IT,26) 


DENON AT PE)EE Ê Er PQ ASS) et 

La largeur limite des courbes théoriques pour ÆH, 
nul correspond à une valeur T, — 1,47+ 
— 1,74.107 sec. La largeur A77 est donnée en 


fonction de 77, par : 


h 


AFTaES 5 1 + 11,99 (At). 


=> 
Que 


(1HIE,3) 
D'autre part, l'amplitude à la résonance est 
; Æ p?{4p? + 3) 
B2(0, y Hi, +) = B(2(0) — PP (HI,4 


Elle présente un maximum quand 77, croît, puis 
tend vers sa limite en décroissant ; la courbe 
(Die 
y — 7% (Q) en fonction de 7? a l’allure d’une 
parabole. 


Nous avons tracé 5 réseaux expérimentaux de 
courbes de résonance en diffusion double. Les 
valeurs obtenues pour 7, X 107 ont été : 


1,69: 1,70 : 


1AEOUT7E MS secondes. 


Sur la figure (IIL,6), les courbes d’un réseau 


J 
x 
à 


No7 


théorique sont comparées aux points expéri- 
mentaux ; /7; étant mesuré en valeur relative, 
2 paramètres seulement sont nécessaires pour 
ajuster le réseau théorique au réseau expérimental 
(la valeur absolue de Æ, pour une courbe et un 
facteur multiplicatif d'ensemble). L'accord est bon 
et les faibles désaccords peuvent être attribués au 
caractère non parfaitement isotrope de la diffusion 
double dans notre expérience. La diminution 
de B,(0) quand 77, devient très grand a été égale- 
ment observée. Ainsi les courbes ne peuvent abso- 
lument pas être représentées par la formule de 
Majorana-Brossel, mais sont bien représentées par 
la formule (III,2). 


courbes théoriques 
+ points expérimentaux 
Les nombres indiquent les amplitudes du champ H, Fy en 


unités arbitraires 


Largeur naturelle 


© 10 
Champ magnétique en gauss 
Fic. IIL,6. 


L'importance de la cohérence de phase sur la 
forme des raies se manifeste également si l’on inter- 
pose une lame de quartz cristallin entre les 2 cel- 
lules. Les rayonnements rt et 6 émis par la cellule I 
sont perturbés (en différence de phase et dans leur 
état de polarisation) de façon différente avant 
d’exciter les atomes de la cellule IT. Les formes des 
raies de résonance magnétique sont considéra- 
blement modifiées. Il est nécessaire pour introduire 
la lame d’écarter légèrement les 2 cellules. Le 
champ magnétique est alors insuffisamment uni- 
forme sur le volume qu’elles occupent et les raies 
peuvent devenir nettement dissymétriques. Les 
expériences ne peuvent être que qualitatives et 
nous avons opéré avec les 2 gouttes de mercure 
à 0 0C. Le signal est ainsi rendu plus grand, mais la 
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diffusion multiple est très appréciable dans chaque 
cellule. 


| 6. Résonance magnétique de l’ensemble des 
isotopes pairs dans le mercure naturel. — Les pre- 
mieres expériences de Brossel [12] puis de Bla- 
mont [4] portaient sur la résonance magnétique des 
ISOtopes pairs dans le mercure naturel, l'excitation 
Optique venant d’une source à mercure naturel 
(arc Gallois) se rapprochant des conditions d’émis- 
sion « broad line » ou « narrow line » selon les cas. 
Or nous savons maintenant que l'excitation sélec- 
tive d’un isotope pair dans un mélange isotopique 
donne des courbes de résonance magnétique ayant 
la forme de Majorana-Brossel et que chaque isotope 
se comporte dans le mélange comme s’il était seul. 
Les courbes observées par Brossel et Blamont ne 
peuvent donc être que la superposition par addi- 
tion des courbes correspondant à l’excitation sélec- 
tive de chaque isotope ; le réseau observé doit être 
la superposition par addition d’autant de réseaux 
qu’il y a d’isotopes pairs avec des valeurs de T diffé- 
rentes. Or Brossel et Blamont avaient trouvé des 
réseaux de courbes en excellent accord avec la 
forme théorique de Majorana-Brossel. Ce résultat 
doit être considéré comme une coïncidence ; il doit 
être en effet très difficile, pratiquement impossible, 
de distinguer entre un véritable réseau de Majo- 
rana-Brossel et un réseau résultant de la super- 
position par addition de plusieurs autres ayant des 
largeurs limites assez voisines. Cette interprétation 
a été vérifiée par M. A. Guiochon [4, 9]. Nous 
renvoyons, pour le détail de la vérification, aux 
publications précédentes. L’accord entre les pré- 
visions et les résultats expérimentaux est excellent. 


7. Résonance magnétique sur le niveau F —3/2 
de l’isotope ‘Hg (1). — Le spin nucléaire de l’iso- 
tope Hg est Z — 1/2. Le niveau 6 $P, est décom- 
posé en 2 niveaux hyperfins, avec les nombres 
quantiques F — 1/2 et F —3/2; la structure 
hyperfine est n = 22 000 MHz. En champ magné- 
tique faible et en excitation lumineuse o la réso- 
nance magnétique n’est observable que sur le 
niveau F — 3/2 ; le calcul des effets de la diffusion 
multiple n’a été fait que dans le cas des champs 
très faibles, lorsque la largeur naturelle des sous- 
niveaux Zeeman est grande devant les écarts à 
l’équidistance dus au découplage F..J. Les distances 
des sous-niveaux # — 3/2sont données par les for- 
mules valables au 2€ ordre près en v'/n : 


3 1 v’ 
on 4 cos 
(111,5) 
] & 1 Er Il Fès Ÿ’ 
Rate ol 
(1) Les mesures ont été effectuées par MIE F. Boutron [5] 
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où v' E. (IIL,6), fréquence de Larmor dans 
ui 

le champ À,. La distance des résonances extrêmes 
ÿv — v'?]n à la fréquence de 14,48 MHz choisie 
est 9,6 kHz, soit 7.103 de la largeur naturelle de 
la raie. Les effets de l’écartement des résonances 
sont du second ordre en 7 7 dv, lui-même de 


l’ordre de 5.103, et peuvent être alors négligés. 


Ts F (log N) 


2,4 
N nombre d'atomes 
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< courbe 
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U 
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Mais à cette fréquence, la distance des raies des 
isotopes pairs et du niveau F — 3/2 de l'isotope 
fo est de l’ordre de leurs largeurs. Dans les 
conditions d’excitation optique utilisées (mélange 
enrichi en 2*Hg, excité par une lampe contenant 
ce mélange, en présence de filtres contenant des 
mélanges enrichis en 1*Hg, 20Hg et Hg), l'in- 
tensité de la raie des isotopes pairs restait de l’ordre 


Valeurs 
experimentales 


| 


I 


4,1 N atomes par cm’ 
ni DEN COR SE OL EE CR es PCR ETHNRE ns 
5678 9100 NE TARA Ne DAS EAST OZ DJ TOE 2 


Fic. 


de 1/10 de celle du Hg, et rendait celle-ci dissy- 
métrique. Une correction était nécessaire dont le 
détail est donné dans les références 5 et 9. 

Les mesures de résonance magnétique étaient en 
général difficiles. Le rapport signal sur bruit, de 
l’ordre de 40 aux basses pressions de vapeur, dimi- 
nuait jusqu’à 4 ou 3 aux pressions les plus élevées 
atteintes (pour lesquelles N æ 2.103). Cette dimi- 
nution est liée à celles du taux de polarisation et du 
rapport de la résonance magnétique au signal de 
résonance Optique. Dans la limite des erreurs, les 
réseaux de courbes de résonance expérimentales 
satisfont bien à une loi de Majorana-Brossel. Nous 
estimons que la précision des mesures de T reste de 
l’ordre de 3 à 4 %, sauf aux pressions de vapeur les 
plus élevées où elle est assurément moins bonne. 

La valeur limite de Trip, F=32 Pour N très 
faible est bien la même (+ —1,18.10-7 sec) que 
dans le cas des isotopes pairs, considérée comme Ja 


IIL,7. 


durée de vie vraie du niveau 6 3P,. La courbe 

donnant T5, =, en fonction de (dans le cas des 

isotopes pairs) avec les conditions géométriques de 

ce montage a été également tracée (par excitation 

sélective de $Hg ou 20Hg dans le mélange). Des 
valeurs expérimentales de 75-06, r=1et des formules 

du tableau 1 donné dans IT se déduisent les valeurs 

attendues pour Trip, p=3p. 


Dore ne 2 ANTIS) 
T + Ti-or-1(2N 13) 


La figure IIT,7 permet de les comparer aux 
valeurs expérimentales. L'accord est satisfaisant. 

Nous avons mesuré également le taux de polari- 
sation P, de la lumière de résonance optique. En 
supposant que l'excitation lumineuse a la même 
intensité sur les 2 composantes hyperfines de la 
raie du Hg (excitation de type « broad line »), 
on peut calculer à partir des valeurs expérimen- 


Ti=1pe,r=speiN) = (IIL,7) 
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tales de 7; »_1 les valeurs attendues pour P., 

(cf. IT, tableau 2) ; l’accord est encore suffisamment 

_ bon, étant donné l’imprécision des mesures et les 
approximations faites. 


8) Résonance magnétique sur le niveau F — 5 /2 
de l’isotope “Hg [5, 8, 9]. — Le spin nucléaire de 
cet isotope est 7 — 3/2. La distance des sous- 
niveaux hyperfins F = 5/2 et F — 3/2 est 
n — 14 000 MHz. Les distances des sous-niveaux 
Zeeman du niveau F — 5/2 sont données par les 
formules valables au 22 ordre près en v'/n. 


Ti 0f (og N) 
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Courbe I : Isotope Hg 202 
x Valeurs expérimentales 


Courbe I: niveau F = V2 
de l’isotope Hg 201 


6 Valeurs expérimentales 


+ Valeurs théoriques 
déduites de la courbe T 
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v' étant donné par (IIL,6). 

À la fréquence choisie de 14,48 MHz, l'écart à 
l’équidistance des niveaux lorsque le champ magné- 
tique a la valeur de résonance n’est que 1,7.10-? de 
la largeur naturelle d’un sous-niveau. On peut donc 


N atomes par cm 


4:4 Sr 
4,0 Al ñ D prepa tue 1 ÉTAT 1 pe 
5678910"! 2 3074 1516078910! 2 345161789107 D 
Fic. III,8 


s'attendre encore dans ce cas à la validité des résul- 
 tats de IT : la raie doit avoir la forme de Majorana- 
Brossel, la durée de cohérence Tr-3p, psp étant 
liée par la formule 
: Fe 
DOTE: G) 


N 


DUR D Per a) 
7e + 18 Tror= (5 


Tregjo F=5/2 Dre 


à la durée de cohérence T5_0, r- des isotopes pairs. 

Le mélange isotopique utilisé était enrichi 
en 2Hg contenant 1,2 % de ?*Hg. La source 
lumineuse contenait un mélange enrichi à 98 % 
en 24Hg ; elle excitait ainsi sélectivement le niveau 
F = 5/2 de l’isotope Hg et le ?*Hg présent 


dans la cellule [10]. On observe donc à la fois 
les 2 signaux de résonance magnétique corres- 
pondants. Il y a encore dans ce cas recouvrement 
partiel entre les ailes des 2 raies qui sont rendues 
légèrement dissymétrique. Une correction est donc 
nécessaire pour déterminer la durée de cohérence 
cherchée de l’isotope 221Hg. Le détail en a été 
donné dans les publications antérieures [5, 91. 

Le rapport signal sur bruit était légèrement supé- 
rieur à celui que l’on observait dans le cas de 
lisotope Ho. Mais les dérives des signaux étaient 
considérables étant donné les instabilités de la 
lampe employée, et les corrections effectuées sont 
peu sûres. Nous estimons que la précision est du 
même ordre que dans le cas de Pisotope Hg. 
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Les réseaux corrigés obtenus satisfaisaient bien à la 
formule de Majorana-Brossel. La figure TIT,8résume 
les résultats ; nous avons mesuré sur la même cel- 
lule Treo, »1 en fonction de N par excitation sélec- 
tive de l’isotope 22Hg et la formule (111,9) donne 
les valeurs attendues pour Tiz3p, r=5p, en bon 
accord avec les résultats expérimentaux. La valeur 
limite aux basses pressions de vapeur est encore 
1148.10 sec. 


9. Résonance magnétique sur le niveau F# — 3/2 


de l’isotope 2°1Hg. — Les fréquence des transitions 
sont données cette fois par 


O Fréquence 


Fréquence 


Fréquence 


Tsec x 40” 
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L’excitation sélective de la composante hyperfine 
correspondante et de la composante de lisotope 
W8}{g présent dans la cellule se fait à l’aide d’une 
lampe contenant l’isotope Hg pratiquement pur. 
Les conditions des mesures sont les mêmes que dans 
le cas du niveau F — 5/2 et les corrections nèces- 
saires sont faites de la même manière. 

Une différence importante existe cependant : 
aux fréquences utilisées qui séparent de manière 
suffisante la raie de l’isotope pair “Hg et celle du 
niveau F# — 3/2 de l’isotope Hg que l’on étudie, 
les champs résonnants sont assez grands pour que 
le découplage Z..J ne soit plus négligeable dans ce 
niveau. L'écart des niveaux à l’équidistance vaut 
aux 3 fréquences utilisées (11,9 MHz, 14,48 MHz 
et 19 MHz) respectivement 1,4 %, 2 % et 3,55 % 
de la largeur naturelle de la raie. Dans ce cas, le 
caleul de la forme de raie est inextricable, même en 


14,48 MHz 
11,9 MHz Valeurs expérimentales 
19 MH z 


+ Valeurs théoriques déduites de la courbe des isotopes pairs 


1072 2 SAS 607 0" 2 3, 4 


FiG. IIL9. 7° f (log N), N, nombre d’atomes diffusants par cm. Isotope %1Hg, Niveau F — 3/2. 


Pabsence de diffusion multiple. Nous avons cons- 
taté que les réseaux obtenus différaient légèrement 
de réseaux de Majorana-Brossel. Les largeurs 
limites donnaient des valeurs de 7 plus petites que 
les valeurs prévues théoriquement par la formule 


e N 
ETS Isis (5) 


(111,14) 


(élargissement par le découplage 1.7). L’écartement 
augmente à une pression de vapeur déterminée 
quand la fréquence augmente, et semble augmenter 
à fréquence fixe avec la pression de vapeur (cette 
dernière augmentation est à la limite des erreurs de 
mesure) (cf. fig. ITI,9). 

En l'absence de diffusion multiple, on peut 
montrer qu'aux très faibles niveaux de radio- 
fréquence (4, étant considéré comme une très 
faible perturbation) la raie observée doit être une 
superposition par addition de 2 raies de Lorentz, 


ayant la largeur naturelle, centrées sur les champs 
résonnants des transitions m — + 3/2 — + 1/2. 
On s'attend alors à une largeur limite 


eo 1 /68 rv?\? 
A Aer) |: 

Il en résulte une durée de vie apparente lorsque 
la fréquence résonnante est v: 7, = T(1 + avi) 
avec théoriquement &« = — 0,56.10-$, v étant 
exprimé en MHz. Les 3 valeurs obtenues pour +, 
aux faibles valeurs de N aux 3 fréquences choisies 
ont permis de déterminer + et x expérimentalement 
par la méthode des moindres carrés. Nous avons 
trouvé + —1,18.1077 sec et & —— 0,78.10-5. La 
durée de vie vraie du niveau a bien la valeur 


prévue et nous estimons satisfaisant l’accord des 
2 valeurs de «. 


A G) 


10: Dépolarisation magnétique dans le cas de 
l'isotope “Hg. — Avec le mélange isotopique, 
utilisé dans les mesures de résonance magnétique 
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il est pratiquement impossible de mesurer T par la 
méthode de dépolarisation magnétique dans le cas 
de lisotope *1Hg. En effet, si l’on excite sélec- 
tivement les niveaux F — 3/2et F — 5/2 au moyen 
de sources enrichies en Hg et 22Hg respecti- 
vement, la résonance optique observée résulte de la 
diffusion des photons par l’isotope pair et l’iso- 
tope *1Hg à étudier. La courbe donnant le taux de 
polarisation P en fonction du champ H, autour 
de la valeur 7, — 0 résulte de la superposition des 
courbes des deux isotopes ; chaeun a une largeur 
différente (pour 7 donné, la largeur est inversement 
proportionnelle au facteur de Landé g) et Ja 
largeur de la courbe observée ne permet pas 
d'obtenir de renseignements sur les isotopes pris 
séparément. Nous avons tenté les mesures avec un 
mélange isotopique fourni par le C. E. A. qui 
contient un pourcentage particulièrement faible des 
isotopes 22He et Ho, 

Les résultats ont été satisfaisants dans len- 
semble, bien que perturbés encore par la présence 
de l’isotope pair, principalement aux pressions de 
vapeur élevées (la lumière de résonance de l’isotope 
impair étant presque totalement dépolarisée, celle 
de l’isotope pair prend de plus en plus d'importance 
quand la pression de vapeur augmente). 


Conclusion. —— Nous estimons, en résumé, avoir 
établi les faits suivants : 


— Danslecas du mercure, et au moins dans la zone 


de densités de vapeur étudiée (1010 < N <2 à 
3.101%. atomes par cm), la diffusion multiple des 
photons de la raie de résonance 2 537 À est res- 
ponsable quand N augmente : a) de l’affinement 
des raies de résonance magnétique observé ; b) de 
l’affinement des courbes de dépolarisation magné- 
tique en champ magnétique faible et de Paugmen- 
tation de la durée de vie apparente 7 du 
niveau 6 $P, mesuré par ces deux méthodes ; c) de 
la diminution du taux de polarisation P de la 
lumière de résonance optique. 

— Dans les conditions précédentes, les collisions 
interatomiques n'interviennent pas dans ces divers 
effets. 

— [alt héorie développée permet derendre compte 
qualitativement et quantitativement de ces effets 
moyennant un certain nombre d’approximations 
et de simplifications. En particulier, nous avons 
obtenu des formules reliant entre elles les gran- 
deurs T'et P correspondant aux différents niveaux 
hyperfins des isotopes du mercure. Les résultats 
expérimentaux sont en général en bon accord avec 
les prévisions théoriques. 

La durée de vie vraie du niveau 6 ?P, est 
x — (118 + 0,02).10-7 sec, la même pour tous les 
niveaux hyperfins de tous les isotopes étudiés. 

Dans le cas particulier où l’on isole des photons 
ayant été diffusés deux fois par les atomes de mer- 
eure, la forme de la raie de résonance magnétique 
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observée et sa largeur sont celles que prévoient les 
résultats théoriques. 

— Si l’on excite le mélange d’isotopes pairs contenu 
dans le mercure naturel par une source contenant 
ce même mélange, la forme de la raie ne peut être 
pratiquement distinguée d’une forme théorique de 
Majorana-Brossel, ce qui permet de comprendre les 
résultats de Brossel et de Blamont. 

Pratiquement, peu d'applications de ces résul- 
tats peuvent être envisagées. Il est difficile de se 
servir de l’affinement des raies pour améliorer la 
précision de la mesure du rapport gyromagnétique 
du niveau 6 #P, du mercure : lorsque la largeur des 
raies devient 2 ou 3 fois plus petite que la largeur 
naturelle du niveau, le rapport signal sur bruit 
devient très mauvais et la mesure devient plutôt 
moins précise. Un optimum de précision semble 
atteint pour une densité de vapeur correspondant 
à une température du queusot voisine de 0 °C ; ce 
sont les conditions expérimentales utilisées par 
Brossel dont nous n’avons pas tenté d'améliorer le 
résultat. 

Nous noterons aussi que l'importance particu- 
lière du phénomène dans le cas des isotopes pairs du 
mercure est liée à l’existence d’un niveau fonda- 
mental dans lequel Z — 0. Il en résulte d’une part 
une valeur en général assez élevée du taux de pola- 
risation, même lorsque la diffusion multiple est 
importante, ce qui rend les mesures relativement 
faciles. D’autre part, on conçoit physiquement que 
l’absence de structure Zeeman dans l’état fonda- 
mental facilite les effets de cohérence dans la dif- 
fusion multiple, si bien que l’affinement de la raie 
est très important. Avec un isotope impair, un 
atome peut tomber dans le sous-niveau Zeeman 
[lu = en émettant un photon qui excite un 2° atome 
situé primitivement dans le sous-niveau Zeeman 
> ;siu Æ pu, il est clair qu’un tel processus a 
beaucoup moins de chances de maintenir la cohé- 
rence et de contribuer à l’affinement de la raie que 
si uw — y La théorie (cf. IT, tableau 1), en accord 
avec expérience (cf. TTT), prévoit effectivement une 
augmentation de la durée de cohérence beaucoup 
plus importante dans le cas des isotopes pairs que 
dans le cas des isotopes à spin nucléaire. Par contre, 
la diminution du taux de polarisation est plus 
rapide pour les isotopes impairs, et les mesures sont. 
beaucoup plus difficiles. 

Il en résulte en particulier qu’il sembie difficile 
d'étendre les applications de ces résultats à d’autres 
éléments que le mercure ou ceux du groupe IT de la 
classification périodique. Pour les éléments tels que 
les métaux alcalins, dont les moments angulaires 
sont élevés dans le niveau fondamental et le niveau 
excité, l'effet n’est sans doute pas aussi important. 
Notons en outre que les hypothèses faites au cours 
de notre calcul ne sont généralement plus valables 
dans ce cas (par exemple la structure hyperfine peut 
être inférieure à Peffet Doppler ou être du même 
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ordre, si bien que les diverses composantes hyper- 
fines ne sont pas bien isolées dans le spectre). Tou- 
tefois, nous pensons utile de faire remarquer que 
des effets de cohérence, analogues à ceux que nous 
avons observés, pourront se produire chaque fois 
qu’une excitation passera par l’intermédiaire du 
rayonnement électromagnétique d’un système ato- 
mique à un autre identique, dans des cas beaucoup 
plus généraux que celui du rayonnement de réso- 
nance (propagation des excitons dans les solides par 
exemple). Mais il faudra, pour observer ces effets, 
réaliser des conditions telles que la fonction d’onde 
de chaque système soit une superposition cohérente 
des différents états propres de l’énergie. 
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Il serait souhaitable également d’étendre les 
calculs et les résultats expérimentaux au cas où 
l'effet Zeeman devient grand devant la largeur 
Doppler de la raie optique (isotopes pairs du mer- 
cure en champ magnétique intense), — ou dans le 
cas de niveaux non équidistants (isotopes impairs 
en champ moyen ou cas de l'effet Stark, même 
pour les isotopes pairs) — et enfin dans le cas où on 
étudie des transitions hyperfines AF —1. Nous 
pensons aussi que l’étude des élargissements de raie 
que l’on observe aux pressions de vapeur élevées 
mérite d’être développée, permettant ainsi de con- 
firmer la réalité de cet effet et d’en déterminer 
l’origine. 
Manuscrit reçu le 10 mars 1959. 
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RÉSONANCE MAGNÉTIQUE DE NIVEAUX ATOMIQUES 
LEXCITÉS PAR BOMBARDEMENT ÉLECTRONIQUE 


PREMIÈRE PARTIE 


Par J. C. PEBAY-PEYROULA, 


Laboratoire de Physique de l’École Norrnale Supérieure. 


Résumé. — Un bombardement électronique, dans une expérience analogue à celle de Franck 
et Hertz produit un alignement dans des états atomiques excités. Nous montrons qu’il est possible 
d'étudier la résonance magnétique dans ces états. D’autres résonances que nous avons identifiées 
à des résonances cyclotrons apparaissent également et peuvent être pratiquement éliminées en 
agissant sur la géométrie des électrodes. 

Nous avons mis en évidence sur l’atome de mercure les résonances magnétiques des niveaux 
6 °F4, 5d° 6s? 6p D, et d’un niveau *P, imparfaitement déterminé. 


… Abstract. — Electron bombardement produces alignment in the atomic excited states reached 
in a Franck and Hertz type of experiment. This allows one to observe magnetic resonance in 
those states. Other resonances have been observed and identified as cyclotron resonances. 
Careful design of the electrodes practically eliminates these. 

In the mercury atom resonances have been observed in the 6 %#,, 54° 6s? 6p ‘D, levels and in 


TOME 20, JUILLET 1959, PAGE 669, 


a P, level the configuration of which has not been determined with certainty. 


Introduction. — Depuis une vingtaine d’années, 
les méthodes expérimentales d’étude des atomes 
ont fait de nombreux progrès. En spectroscopie 
classique, l’emploi des étalons interférentiels a été 
porté à un grand degré de perfectionnement, et il a 
été possible par l’étude de la structure de différentes 
raies optiques de déterminer la structure hyperfine 
de nombreux niveaux excités. Malheureusement la 
précision de ces résultats, malgré le perfection- 
nement des sources lumineuses employées, est 
limitée par l’effet Doppler-Fizeau. 

Dans les expériences de résonance hertzienne, on 
observe des transitions dont la fréquence est beau- 
coup plus faible que celle des transitions optiques. 
L’élargissement créé par l’effet Doppler est négli- 
geable et généralement c’est la largeur naturelle des 
niveaux excités qui limite la précision des mesures. 
Ces méthodes se sont révélées très fécondes et en 
particulier la résonance magnétique qui consiste à 
détruire par un champ magnétique oscillant de 
fréquence convenable une inégalité de population 
créée au préalable entre les sous-niveaux magné- 
tiques d’un état atomique [1]. 

En 1949, J. Brossel et A. Kastler ont proposé 
d'obtenir cette inégalité de population dans les 
états excités grâce à une excitation en lumière 
polarisée [2]. Ce principe peut s'appliquer au niveau 
fondamental par un processus de pompage 
optique [3]. De nombreux résultats ont été obtenus 
par cette méthode. Dans le cas de l’état fonda- 
mental : étude du niveau 3 ?$S,, du sodium, du 
niveau 6 2S,;, du césium, découverte des tran- 
sitions à plusieurs quanta, orientation atomique 
de la vapeur de sodium et de césium [4], orientation 
nucléaire de l’isotope 201 du mercure [5]. Dans le 


cas des niveaux excités, J. Brossel a fait une étude 
systématique de cette méthode pour l’état 6 3P, 
de l’atome de mercure [6], [7] et a montré que l’on 
pouvait ainsi mesurer le facteur de Landé et la 
durée de vie de l’état excité. D’autres physiciens 
ont, par cette technique, mesuré des structures 
hyperfines et déterminé les moments quadru- 
polaires électriques nucléaires dans le cas du mer- 
cure [8], du zinc [9] et des métaux alcalins [10], 
CT, (121, [13]. 

J. Brossel a montré que la forme des raies de 
résonance ne dépendait que de deux paramètres : 
VPintensité du champ de radiofréquence et une 
durée de cohérence 7, qu’il avait identifiée tout 
d’abord avec la durée de vie maïs qui s’est révélée 
dépendre du nombre d’atomes par unité de volume. 
Ce phénomène est lié à la diffusion multiple [14]. 

Le paramètre 7, tend vers la durée de vie + 
pour les faibles densités de vapeur. Pour les raies 
autres que la raie de résonance, le phénomène de 
diffusion multiple de la lumière est négligeable, et 
l’étude de la forme des raies permet d'obtenir direc- 
tement la durée de vie. 

Dans le cas d’isotope à spin nucléaire, outre les 
transitions AF — 0 du même type que les tran- 
sitions précédentes, il est possible d’induire des 
transitions AF = 1 [15]. Si le champ magnétique 
est nul, la fréquence de transition correspond à la 
structure hyperfine du niveau. 

Cette méthode ne peut malheureusement s’appli- 
quer qu'aux niveaux de résonance qui peuvent être 
atteints par excitation optique à partir du niveau 
fondamental. En outre, pour beaucoup d’éléments 
— en particulier les gaz rares — les raies de ré- 
sonance sont situées dans l’ultra-violet lointain et 
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les difficultés expérimentales rendent Pexpérience 
impossible. L’excitation par échelon ne s’est ré- 
vélée possible que dans des cas particuliers [16]. 

Vers 1930, quelques expérimentateurs ont 
montré que de nombreuses raies émises lorsque 
l’on bombarde des atomes par des électrons de 
faible énergie sont partiellement polarisées. Le bom- 
bardement électronique (comme  lexcitation 
optique) permet donc d'obtenir une différence de 
population entre les sous-niveaux Zeeman des dif- 
férents états excités et en principe on se trouve dans 
les conditions où la résonance magnétique peut être 
observée. Il devient ainsi possible d’étudier des 
états excités, inaccessibles par d’autres méthodes, 
de déterminer leur durée de vie, leur facteur de 
Landé et leur structure hyperfine [21, [17]. 


FiG. 1,1. — Niveaux énergétiques du mercure. 


Ne sont représentés sur cette figure que les niveaux el 
transitions cités dans le courant de cette étude. 

Le degré de polarisation donné par Skinner et 
Appleyard [26] est indiqué après la longueur d’onde de 
chaque transition. 


Pendant le cours de notre travail, nous nous 
sommes eflorcés de mettre au point cette méthode. 
L'élément choisi était le mercure. De nombreuses 
raisons nous ont imposé ce choix : La tension de 
vapeur importante à la température ambiante 
simplifie le montage expérimental ; la plupart des 
raies du spectre du mercure se trouvent dans le 
proche ultra-violet et dans le visible. Elles peuvent 
être aisément isolées à l’aide de filtres colorés et de 
filtres interférentiels, et leur polarisation, lors- 
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qu’elles sont excitées, par bombardement électro- 
nique, à été étudiée complètement par Skinner et 
Appleyard ; enfin, et ceci est la raison essentielle, 
le niveau 6 ?P, a été étudié en détail par J. Bro- 
sel [7]. Ce niveau a pu nous servir de test des possi- 
bilités de la méthode. En l’excitant par chocs élec- 
troniques, nous avons réussi à obtenir des courbes 
de résonance semblables à celles obtenues par 
Brossel et redonnant les mêmes valeurs pour le 
facteur de Landé et la durée de vie. 

En acroissant Ja vitesse des électrons, nous 
avons pu observer plusieurs autres courbes de réso- 
nance. Nous sommes parvenus à identifier la 
plupart d’entre elles, c’est-à-dire à les attribuer à 
des niveaux connus de l’atome de mercure dont 
nous avons pu déterminer les caractéristiques. Ce 
sont les niveaux 6 37, 5d° 65? Gp 1D, et niveau °P, 
imparfaitement déterminé (Jig. 1,1). 

L'interprétation des résultats expérimentaux à 
été le plus souvent rendue difficile par des effets de 
cascade et par le fait que la configuration des états 
excités est souvent complexe. 

Certains de ces résultats ont été donnés dans 
différentes publications [18, 19, 20]. 


Polarisation des raies excitées par bombar- 
dement électronique. — Entre 1929 et 1930, plu- 
sieurs expérimentateurs ont étudié la polarisation 
de la lumière émise par des atomesjexcités par 
bombardement électronique. Le mercure, le sodium 
lenéon,Phélium ont principalement été étudiés [21 
à 27]. Les appareillages et les résultats ont été 
décrits en particulier par Kossel et Gerthsen [21], 
Ellett, Foote et Mohler [22], et surtout par Skinner 
et Appleyard [26]. 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAU X. -—- Les travaux des 
différents expérimentateurs ont porté sur Pinfluence 
de l’énergie des électrons sur le degré de polari- 
salion P des radiations émises. 


; Ji — LL 


IE 
TJ + lu 


Ji, et /1 désignant respectivement les intensités des 
composantes polarisées orthogonales, /, compo- 
sante dont le vecteur électrique est parallèle à la 
direction du jet électronique (et du champ magné- 
tique H5) et 11 composante dont le vecteur élec- 
trique est perpendiculaire à cette direction. 

Les courbes donnant P en: fonction de l’énergie 
des électrons ont toujours le même aspect (ig. 1,2) : 
P'est nul pour l’énergie correspondant au seuil 
d’excitation V,, présente un maximum pour V,, 
Vu — V, étant de l’ordre de quelques volts, puis 
décroit. Pour certaines raies, P s’annule pour la 
valeur V, et change de signe pour les énergies supé- 
rieures. Skinner et Appleyard ont ainsi étudié en 
détail les différentes raies du mercure. La précision 
absolue sur P est environ 0,01 au maximum de 
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polarisation et est beaucoup moins bonne au niveau 
du seuil d’excitation, l'intensité de la raie devenant 
alors très faible. Les raies de résonances du sodium 
(3 P312 — 38m 3P12 — 38e) ont été également 
étudiées [21]. Aucune polarisation appréciable n’a 
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par bombardement électronique. 
a) Raïes jaunes. b) Raïe 2 537 À. 


été trouvée, mais dans des expériences que nous 
avons faites sur le sodium, nous avons étudié les 
résonances magnétiques des niveaux 4D;,», 5D3) 
et 5), en étudiant les raies 4D — 3P (5 683 À- 
5 688 À) et 5D — 3P (4 979 À et 4 983 À). Ces 
radiations sont polarisées, le taux de polarisation 
est approximativement de 15 %. Nous n’avons pas 
fait de mesures plus précises de taux de polari- 
sation, notre appareillage ne s’y prêtant pas. 


ORIGINE DE LA POLARISATION. DIFFÉRENTES 
MHÉORIES. — La discussion d’un modèle idéal formé 
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par un atome à un électron, sans spin, montre 
l’origine des effets de polarisation. Considérons le 
cas où l’électron possède une énergie cinétique 
juste suffisante pour exciter l’atome, un champ 
magnétique étant parallèle à la direction des élec- 
trons ; le moment angulaire de l’électron, avant le 
choc, est dans un plan normal à la vitesse. Après le 
choc, la vitesse de l’électron est nulle : ce dernier ne 
peut emporter aucun moment angulaire. En faisant 
le bilan du moment angulaire, le choc a transféré à 
l’atome un moment angulaire perpendiculaire au 
champ magnétique. Le passage de l’état fonda- 
mental à l’état excité ne peut donc pas être accom- 
pagné d’un changement de la composante du 
moment angulaire parallèle au champ et la tran- 
sition se fait avec Am — 0. Lorsque l’atome retom- 
bera à l’état fondamental, d’après les règles de 
sélection de l’effet Zeeman, la lumière sera polarisée 
parallèlement à la direction du jet électronique. 
D’après le principe de stabilité spectroscopique, 
nous obtiendrons le même état de polarisation en 
P’absence de champ magnétique. 

Ces résultats sont évidemment très approchés, 
et de nombreux auteurs se sont efforcés d'obtenir 
une interprétation en accord avec l’expérience (1). 

Durant ces dernières années, l’étude des sections 
efficaces de collisions atomes-électrons de basse 
énergie a été développée, en particulier pour 
Phélium, pour Massey et ses collaborateurs [29 à 32] 
Seaton [33], [34] a étudié d’une façon analogue la 
polarisation de la Jumière émise après la collision, 
mais des différences subsistent avec les résultats 
expérimentaux, notamment auprès du seuil d'exci- 
tation. Dans l’état actuel de la théorie, on ne peu 
donc donner encore aucune règle générale per- 
mettant de prévoir les états de polarisation des 
raies observées. Ceci ne nous empêche pas de tirer 
parti de cette polarisation et d'interpréter nos 
résultats, et nous verrons, dans le chapitre con- 
sacré à l’étude des raies de résonance, que les résul- 
tats essentiels : durée de vie, facteur de Landé, 
structure hyperfine, peuvent être mesurés sans 
connaître les populations respectives des différents 
sous-niveaux. Seule une différence de population 
est nécessaire. 


Application aux méthodes de résonance hert- 
zienne. — Nous pouvons facilement. transposer 
l'expérience de Brossel en remplaçant l’excitation 
optique dela vapeur de mercure par une excitation 
électronique réalisée suivant les conditions décrites 
précédemment par un jet d'électrons lents dirigés 
suivant Oz. L'état de polarisation de la lumière 
émise observée suivant Ox ou Oy sera comparable 
à celui observé dans le cas de l’excitation optique, 
le taux de polarisation étant généralement plus 
faible. Un champ tournant d’axe Oz, ou plus sim- 

(1) Une analyse critique de ces travaux est faile par 
Lamb [28]. 
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plément un champ oscillant //; que nous pouvons 
prendre dirigé suivant Oy, pourra donc induire des 
transitions de résonance magnétique. L’obser- 
vation de ces résonances se fera comme dans la 
méthode de Brossel en étudiant le taux de polari- 
sation de la lumière émise suivant Ox. 

Outre l'interprétation difficile des résonances 
observées (à cause de l’impossibilité de résoudre 
totalement les différentes raies du spectre en con- 
servant un flux lumineux acceptable), deux diffi- 
cultés essentielles apparaissent du point de vue 
expérimental : 

Le champ magnétique oscillant s’accompagne 
d’un champ électrique qui peut provoquer dans la 
vapeur de mereure un régime de décharge favorisé 
par la présence d’électrons. Cette décharge est 
instable, et les effets de polarisation disparaissent. 
En plus, des phénomènes de résonance cyclotron 
des électrons du jet peuvent être très importants et 
masquer ou déformer les résonances magnétiques. 
Nous nous sommes donc efforcés d’éliminer ces 
phénomènes afin d’obtenir les courbes de réso- 
nance dans les meilleures conditions d’observation 
et de reproductibilité. 

Des travaux utilisant des techniques analogues à 
celles décrites ci-dessus ont été effectués à la même 
époque par d’autres auteurs : 

— Dehmelt [35] a étudié le niveau métastable 
6%P, du mercure par une méthode voisine : le 
bombardement électronique très intense produit 
une grande quantité d’atomes dans l’état métas- 
table 6 %P,, les sous-niveaux Zeeman étant inéga- 
—Jement peuplés. La résonance magnétique de cet 
état, induite par un champ magnétique oscillant 
est détectée en étudiant l’absorption de la radia- 
tion 5 640 À, 7 35, — 6 5P,. Cette expérience 
est actuellement développée par Aubrey et 
Bradley [36]. 

— Lamb et ses collaborateurs ont également 
utilisé l’effet de polarisation par bombardement 
électronique dans la détermination de la structure 
fine des niveaux 3 #P et 2 3P de l’hélium [28], [37]. 


Montage expérimental. — Le montage utilisé 
s'inspire en beaucoup de points du montage de 
Brossel dont une description détaillée a été 
donnée [7]. La figure I,3 donne le schéma général 
de notre montage. 


I. LE TUBE ÉLECTRONIQUE. — Plusieurs raisons 
imposent l’emploi d’une cathode à oxyde : la sur- 
face émettrice doit être équipotentielle ; la tempé- 
rature de fonctionnement doit être assez basse, afin 
de limiter au maximum les sources de lumière 
parasite ; la puissance électrique nécessaire au 
chauffage doit être la plus faible possible pour 
réduire au maximum les champs magnétiques para- 
sites ; les diverses tensions accélératrices sont de 
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l’ordre d’une dizaine.de volts. Pour avoir un débit 
électronique convenable, la surface émettrice doit 
être assez grande. 

Nous avons donc opéré dans des enceintes scellées 
construites suivant la technique radioélectrique. 
Un vide excellent s’est toujours maintenu dans les 
différents tubes que nous avons construits, et le 
fonctionnement de la cathode a été toujours extrê- 
mement régulier. 


H et 
direction du jet 
, A électronique PM 
ers F 
d'alimentat” pose E 


ca 


Voir détail 
fig. Is 


M 


F1G. 1,3. — Schéma du montage. 


G, circuit oscillant. G, getter au titane. L, lentille. 
P, polaroïd, F, filtre. PM, photomultiplicateur. M, goutte 
de mercure, : 


Après fabrication, l’enceinte est vidée, dégazée 
par étuvage et par chauffage haute fréquence des 
électrodes. Une goutte de mercure est distillée dans 
le queusot, la cathode est formée et lorsque le 
courant électronique est stabilisé et le vide excel- 
lent, l’enceinte est scellée. 

Des getters sont nécessaires pour maintenir un 
vide parfait malgré le fonctionnement de la cathode 
qui risque de dégazer. Les premiers tubes ont été 
munis de getters industriels au baryum. Le dépôt 
de baryum formé est très avide de mercure et une 
grande quantité de mercure est nécessaire pour 
saturer la surface du baryum. Il est ensuite difficile 
de régler la pression de vapeur dans l’enceinte en 
agissant sur la température de la goutte de mercure 
contenue dans le queusot. En outre, il est impos- 
sible d'employer un isotope séparé dont on possède : 
une quantité très faible. 

Quelques essais nous ont conduits à un getter 
formé par un film de titane obtenu par la vapori- 
sation d’un fil de titane de 0,1 mm enroulé sur un 
fil de tungstène que l’on peut chauffer par effet 
Joule. Un tel getter est beaucoup moins avide de 
mercure que le getter au baryum. 
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Description des différents tubes électroniques 
employés. — Deux types différents ont été réalisés. 

1) Les électrons émis par la cathode (fig. I,4)sont 
accélérés par l’électrode À au potentiel V, qui ne 
laisse passer qu’un pinceau de dimension 
10 X 2 mm, l’électrode B ainsi que l’anode P sont 
portées au potentiel V,. Dans l’espace compris 
entre B et P, les électrons ont, suivant Oz, une 
vitesse uniforme V,— V,, V, étant le potentiel 
d'extraction de la cathode. Le courant anodique 
est d'environ 0,3 mA pour V, — V, — 16 volts. 
L’électrode B forme en outre l’extrémité d’une 
ligne haute fréquence accordée. Le pinceau élec- 
tronique à une longueur d’environ 20 mm. Deux 
fenêtres en quartz, raccordées à l’ampoule en verre 
au molybdène à l’aide d’anneaux de verre inter- 
médiaire, permettent l’observation des raies ultra- 
violettes. 

2) Une grille à maille lâche, placée à 2 mm de la 
cathode (fig. 1,5) est portée au même potentiel que 
. l’anode. Le pinceau d’électron, dans l’espace 
d'observation compris entre la grille et l’anode, 
a une section de 15 X 8 mm et une longueur 
de 4 mm. Le circuit de haute fréquence est placé à 
l’extérieur du tube. Lorsque l’anode et la grille 
sont portées au même potentiel, le débit anodique 
est d'environ 2 mA pour V, = V, = 16 volts. 

Nous utilisons comme cathodes celles utilisées 
habituellement sur le tube d'émission 4Y100. Le 
filament d’origine, formé par un fil replié en U 
consommant environ 3,75 ampères, provoque un 
champ magnétique parasite dans la région d’obser- 
vation. Ce champ très inhomogène, d’environ 
0,5 gauss, apporte des distorsions inacceptables des 
- courbes de résonance. Pour réduire cet effet, nous 
avons employé 6 filaments de UL41 (40 volts, 
0,1 ampère) branchés en parallèle disposés côte à 
côte. Le champ magnétique parasite est alors infé- 
rieur à 10? gauss. 


IT. CHAMP MAGNÉTIQUE. — Le champ magné- 
tique est créé par deux bobines en position d’Helm- 
holtz refroidies par eau, développant au maximum 
500 gauss pour un courant magnétisant de 
6 ampères. L'alimentation se fait au moyen de bat- 
teries au plomb. 

Pour les mesures précises, un autre ensemble de 
bobines d’Helmholtz d’un diamètre moyen 
de 70cm a été employé. Elles permettaient 

d'obtenir un champ de 200 gauss environ. L’homo- 
généité est de l’ordre de 10-4 sur une sphère de 
3 cm de rayon. 


III. CHAMP DE HAUTE FRÉQUENCE. — Le champ 
magnétique ayant la direction Oz, les transitions 
dipolaires magnétiques sont provoquées par un 
champ oscillant circulaire dans le plan xOy. Nous 
pouvons donc opérer indifféremment avec un 
champ oscillant rectiligne d’axe Ox ou Ovy. 
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Les premières expériences ont été eflectuées avec 
le tube électronique du type (1). L’électrode B 
forme l’extrémité d’une ligne résonnante en À/2 
formée par deux conducteurs plans parallèles d’une 
largeur de 30 mm et dont la distance est 10 mm 
(fig. 1,4). Une boucle de couplage permet l’exci- 
tation de gette ligne à l’aide d’un émetteur à 
140 Me/s. Ce montage permet d’avoir un champ 
magnétique oscillant d'amplitude maximum au 
niveau du pinceau électronique alors que le champ 
électrique est faible. Un champ oscillant de 3 gauss 
peut être ainsi obtenu avec une puissance de 
70 watts. 

Pour les tubes électroniques du type (2), le 
champ magnétique oscillant est créé par un circuit 
accordé extérieur. Différents circuits ont permis 
d'opérer aux fréquences de 25 Mecs, 50 Mes, 
140 Mes, 238 Mc/s, 307 Mc/s, 378 Mejs et 594 Mes. 

Nous disposions de plusieurs émetteurs formés 
d’un pilote à quartz et d’une chaîne multiplhicatrice 
de fréquence. La puissance fournie pouvait 
atteindre 70 watts à 140 Mc/s et 15 watts à 594 Me/s 

Le champ oscillant 7/7, est mesuré en valeur 
relative à l’aide d’un voltmètre de crête branché 
aux bornes d’un cireuit oscillant placé à proximité 
du tube électronique. 


IV.— Les différentes électrodes sont alimentées à 
l’aide de batteries au plomb. Lorsque l’on applique 
le champ de radiofréquence, il existe au niveau des 
différentes électrodes un champ électrique oscillant 
parasite qui provoque une modulation de la vitesse 
des électrons. Cette modulation dépolarise partiel- 
lement, et même totalement, pour certaines raies, 
la lumière émise. En plaçant judicieusement dans 
le circuit anodique une boucle de compensation 
accordée L, nous pouvons atténuer considéra- 
blement ce phénomène (fig. 1,4). 


V. MONTAGE OPTIQUE. — Dans chacune des 
directions d'observation, le faisceau lumineux 
passe à travers un prisme de Glazebrook (ou un 
polaroïd dans le cas des radiations visibles), une 
lentille, un filtre — filtre coloré ou filtre inter- 
férentiel — et tombe sur la cathode du photomulti- 
phcateur. Différents photomultiplicateurs ont été 
utilisés : 

IP28 pour la bande 2 500 À-3 600 À : 

IP21 ou 5189 pour la bande 3 600 À-5 000 À ; 

6217 au-dessus de 5 000 À. 


Le photomultiplicateur 6217 était placé dans 
une enceinte pouvant être refroidie à l’air liquide 
pour diminuer le courant d’obscurité et améliorer 
ainsi le rapport signal-bruit. 

Les courants anodiques des deux photomulti- 
plicateurs sont opposés dans un pont de résistance 
et leur différence est mesurée à l’aide d’un galva- 
nomètre dont la sensibilité est de 2.107 11 amp/mm 


No.7 


à 4 mètre et la période de 12 sec. La déviation est 1 
alors, moyennant certains précaubions d’équili- 
brage, proportionnelle à la variation du degré de 
polarisation de la lumière émise. 

Nous pouvons enregistrer les déviations du spot 
du galvanomètre à l’aide d’un suiveur de spot 
SEFRAM, un dispositif électronique permettant de 
faire varier linéairement dans le temps le courant 
de l’aimant. 


Étude expérimentale du montage. — |. ExPé- 
RIENCES PRÉLIMINAIRES. 

Avant la recherche systématique des résonances 
magnétiques, nous avons fait les expériences sui- 
vantes : 

Étude spectroscopique de la lumiére émise. Nous 
avons employé un spectrographe Hilger à optique 
de quartz et à grande dispersion. Les différents 
clichés obtenus nous montrent que nous obtenons 
exclusivement les raies de Hgl et nous fournissent 
d'autre part des renseignements qualitatifs sur les 
intensités relatives des différentes raies. 

Influence du champ magnétique sur le degré de 
polarisation. — D’après Skinner et Appleyard [26], 
un champ de 40 gauss parallèle au jet d'électrons 
modifie peu le degré de polarisation. Nous avons 
précisé ce point très important en étudiant 
l'influence du champ magnétique sur le degré de 
polarisation pour différentes raies du spectre. La 
figure 1, donne un exemple des résultats obtenus. 
l'influence du champ magnétique est donc faible. 

Les différentes résonances sont étudiées à fré- 
quence fixe en balayant en champ magnétique. Une 
légère variation continue du taux de polarisation 
s'ajoute aux courbes de résonance et 1l est néces- 
sare de faire une correction. 

Influence du champ de radiofréquence. — Pour 
faire la résonance magnétique, nous devons appli- 
quer aux atomes soumis au bombardement élec- 
tronique, un champ magnétique oscillant Æ,. Il est 
expérimentalement impossible d'appliquer à un 
certain volume, un champ magnétique de haute 
fréquence sans également lui appliquer un champ 
électrique oscillant. Nous pouvons attendre difté- 
rents effets : 

a) Décharges. — Dans ce cas, le processus d’émis- 
sion de lumière est complexe, et l’on n’observe plus 
de polarisation. La région d'observation est placée 
dans un système résonnant où le champ magné- 
tique est maximum, et par suite, le champ élec- 
trique minimum, il est donc facile d'éviter les 
décharges. Il a été possible, en appliquant 50 watts 
environ, d'obtenir des champs oscillants de l’ordre 
du gauss, là pression de vapeur de mercure étant 
de 0,5.10-% mm Hg (4 # 10 CC) sans aucun phéno- 
mène de décharge. 

b) Dépolarisation. -— Tia fréquence est choisie de 
façon qu'il ne se produise aucune résonance. Pour 
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une puissance élevée, nous constatons qu’il subsiste 
encore un degré de polarisation appréciable. Nous 
attribuons la dépolarisation à la modulation de 


vitesse introduite par le champ électrique de radio- 


fréquence. 

Ces différentes expériences nous montrent que les 
conditions nécessaires à l'observation de la réso- 
nance magnétique des niveaux excités peuvent être 
réalisées. Cependant, le taux de polarisation variant 
avec le niveau du champ oscillant, l’étude des 
amplitudes des résonances telle qu’elle a pu être 
faite dans le cas du niveau 6 3P, excité optique- 
ment, ne sera pas possible [7]. 


IT. PIHÉNOMÈNES PARASITES: CARésonance cyclo- 
tron ». 

Avec le Lube électronique n° 1, nous avons cons- 
taté qu’en faisant varier le champ magnétique en 
présence du champ oscillant 7/7; à la fréquence 
constante de 141Mc/s, il apparaissait des résonances 
parasites importantes pour les champs magnétiques 
correspondant au facteur de Landé g = {et g — 2 
(/ig. 1,6). Leur aspect est indépendant des raies 
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Fi1G. [,6. — Résonances cyclotrons. 


(Le champ magnétique oscillant à une amplitude 
d'environ 0,5 gauss.) 


observées, et elles se traduisent, non seulement par 
une variation du degré de polarisation, mais aussi 
de l'intensité lumineuse. La forme et l'amplitude de 
ces résonances dépendent en particulierde la vitesse 
des électrons, de la fréquence et de la répartition du 
champ oscillant. Elles sont donc liées aux pro- 
priétés dynamiques des électrons. 


Résonance g —2. — Elle s’observe pour des 
champs oscillants très faibles. — Puissance fournie 
< 0,01 watt — sa largeur est alors d'environ 


1 gauss. Lorsque la puissance augmente, elle 


s’élargit considérablement, se déplace et devient 
dissymétrique. Sa structure devient complexe 
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Ce phénomène est lié à la résonance cyclotron des 
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électrons. Une étude du phénomène peut être faite 
en prenant des conditions idéales : le pinceau élec- 
tronique n’est pas absolument parallèle au champ 
magnétique /1, et les électrons possèdent une légère 
vitesse radiale v.. Leurs trajectoires sont alors des 
hélices d’axe Oz (fig. 1,7). Is sont soumis à un 


FACE 


champ électrique perpendiculaire à O7. Dans ces 
conditions, l’énergie d’un électron donné est en 
général une fonction périodique du temps et la 
valeur moyenne au cours du temps de l’énergie 
d’un grand nombre d’électrons ne dépend que fai- 
blement de la pulsation © du champ oscillant. 
Pour la valeur particulière © = &, = em, 
l’énergie cinétique est au contraire une fonction 
parabolique du temps (1). Cette valeur «4 corres- 
pond au facteur de Landé g — 2. Dans notre expé- 
rjence, cette augmentation d'énergie des électrons se 
traduit par une modification de l’intensité lumi- 
neuse totale, et également, d’après les courbes de 
polarisation (fig. 1,2), par une modification du degré 
de polarisation. 

L’inhomogénéité de vitesse, introduite d’une part 
par les imperfections de l’appareil et d'autre part 
par le fait que le champ oscillant électrique n’est 
qu'imparfaitement dirigé suivant Oy, complique 
l’interprétation précédente et nous attribuons à cet 
effet le déplacement de la résonance en fonction de 
Pamplitude du champ oscillant ainsi que sa struc- 
ture complexe. 


Résonance g — 1. — Elle n’apparaît que pour 
des puissances de haute fréquence assez intenses 
(5 watts dans nos expériences), et son aspect com- 
plexe dépend considérablement de la topologie du 
champ oscillant. Nous ne pouvons donner aucune 
interprétation simple de ces résonances que nous 
pensons être reliées aux inhomogénéités des champs 
de haute fréquence dans la région d'observation. 


(:) Un calcul analogue est fait dans le cas particulier 
e, — 0, v, — 0 par Buchsbaum [38]. Il se généralise faci- 
lement. 
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Ces différentes résonances sont des phénomènes 
parasites très gênants et les distorsions considé- 
rables qu’elles provoquent, rendent impossible 
l'étude des résonances magnétiques dans leur voisi- 
nage. Nous avons essayé, expérimentalement en 
agissant sur les différents paramètres, d’en dimi- 
nuer l'importance. L'influence de la fréquence v du 
champ oscillant s’est révélée très grande. Pour un 
tube donné, l’amplitude des résonances cyclotron 
diminue à puissance égale lorsque la fréquence 
. diminue, À 50 Mc/s, en particulier, elles sont prati- 
quement inexistante dans le tube n° 1. Dans ces 
conditions, le temps de transit { d’un électron entre 
la cathode et la plaque devient plus petit qu'une 
période 1 /v. L’électron est alors soumis au champ 
oscillant pendant un temps inférieur à celui néces- 


saire pour décrire une orbite complète autour du: 


champ magnétique et sa variation d’énergie est par 
suite très faible. 

Ce résultat nous a conduits à réaliser des tubes 
électroniques du type n° 2 où la distance l'est plus 
petite ({ — 4 mm) et la section du pinceau est 
beaucoup plus importante. En outre, le champ 
magnétique oscillant est produit par un système de 
bobines extérieures qui créent une répartition de 
champ électrique radiale beaucoup moins favorable 
aux résonances cyclotrons. Les résonances cyclo- 
trons deviennent alors très faibles — équivalentes 
à une variation du degré de polarisation de 0,3 % 
dans les cas des plus défavorables — jusqu’à une 
fréquence de 300 Mc/s. Aucune distorsion n’est 
alors produite sur les résonances dont le facteur de 
Landé est différent de 1 ou 2. 


IIT. IDENTIFICATION DES RÉSONANCES MAGNÉ- 
TIQUES. — En isolant les différentes raies du spectre 
il apparaît des résonances pour certaines d’entre 
elles (raies 2 537, 3 651, 5 460, 6 123 À en parti- 
culier) Ces résonances se traduisent uniquement par 
un changement du degré de polarisation de la raie 
et sont spécifiques d’états excités particuliers. Elles 
ont étéidentifiées comme étant réellement des réso- 
nances magnétiques. 

L'identification s’est révélée difficile : l'emploi 
d’un monochromateur à prisme pouvant séparer les 
différentes raies de l’élément étudié impose l’emploi 
d’une fente d’entrée fine, et par suite des dimen- 
sions du pinceau électronique, une très faible quan- 
tité de la lumière émise peut être utilisée. Ce mon- 
tage a été utilisé pour certaines raies intenses en 
décelant les résonances uniquement par le change- 
ment d'intensité de la lumière x. Le signal de réso- 
nance est faible et les fluctuations d'intensité 
ne sont pas éliminées comme avec le montage en 
pont. L'étude précise de la résonance n’est pas 
possible. Nous avons donc, en général, isolé les raies 
à l’aide de filtres colorés ou de filtres interférentiels. 


Raie 2535 À. — La radiation 62P, — 615, 
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(2 537 À) est facile à isoler, elle apparaît dès que les 
électrons ont une énergie de 4,86 électron-volts, et 
le maximum de polarisation est atteint pour une 
énergie d'environ 7 eV (1). Dans ces conditions, 
aucune autre raie n’est excitée avec une intensité 
appréciable. 

Malgré la présence fort gênante des résonances 
cyclotrons, nous avons, dès le début de notre 
travail, recherché sur le tube n° 1 la résonance du 
niveau 6 3P, ;nousl’avons décelée avec un mauvais 
rapport signal/bruit sur l’aile de la résonance cyclo- 
tron g —‘2. Les résultats détaillés ont été 
publiés [18]. Cependant si cette expérience nous a 
montré les possibilités de la méthode, malgré tous 
nos efforts, il nous a été impossible d'obtenir une 
précision suffisante pour vérifier, par comparaison 
avec les résultats de J. Brossel, qu'aucune erreur 
systématique n’était introduite dans nos mesures. 
Une autre technique a été employée à cet effet et 
sera décrite ultérieurement. | 


1/ Ha 199 
70% 


FiG. 1,8. — Résonance magnétique du niveau 6 3F,. 
Mercure naturel et mercure enrichi en  iso- 
tope 199 (70 %). v — 142 Mes. 


. Transitions 6 3D, — 63P,, 63D, — 63P,, 
6 °D, — 65P, (3 651, 3 654, 3 664 À). — L'étude 
Spectroscopique nous a montré que ces trois tran- 
sitions sont très intenses, et en particulier, la 
raie 6 #4 — 6 5P,. Ces raies sont isolées du reste: 
du spectre : soit à l’aide d’un monochromateur 


(!) En réalité, ce maximum est obtenu en appliquant 
environ 8 volls sur l’anode par suite du potentiel d'extraction 
de la cathode (cf. fig. 1-2 }. 
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Jobin-Yvon ; soit à l’aide d’un filtre Corning 9863, 


qui, associé au verre de l’optique, ne laisse passer 


que la bande 3 200 À-4 000 À. 

Sur cet ensemble de raies, nous avons observé, 
dans le cas du mercure naturel, une résonance 
Intense correspondant au facteur de Landé 
g — 1,247, et deux, plus faibles, correspondant à 
g — 1,110 et g — 1,390. Ces deux dernières sont 


liées à l’isotope 199, comme l’a montré l'étude d’un 


échantillon enrichi (fig. [,8). 

Sur les raies jaunes 6 8D,—61P,,63D,—6G1P., 
61D, — 6 1P,;, isolées au moyen d’un filtre inter- 
férentiel, aucune résonance n’apparaît. Les réso- 


. nances précédentes ne peuvent pas être celles des 


niveaux 6 D, et 6 3D,, mais doivent être reliées au 
niveau 6 31), 

Les valeurs théoriques du facteur dé Landé de ce 
niveau sont 1,33 (isotopes-pairs) et 1,139 et 1,520 
(mercure 199). Dans le cas des isotopes pairs, Ja 
détermination de P. Jacquinot [39] est en parfait 
accord avec la valeur théorique. Il n’y a aucune 
concordance avec nos résultats. En outre, la durée 
de vie, déduite de l’étude de la largeur de nos 
courbes de résonance, conduit à + # 4.107 sec., 
en désaccord avec la valeur # 10-$ sec. donnée par 
Skinner [23]. 

Les atomes excités se trouvant dans l’état 6 37, 
ne peuvent retomber par la transition infra-rouge 
6 3F, — 6 3D, (a —17 190 À) que dans l’état 6 5D.. 
Toute différence de population dans le niveau 6 #F, 
créera, par le jeu des probabilité de transition, une 
différence de population dans les sous-niveaux 
magnétiques de 6 3D,. La résonance magnétique du 
niveau 6 3F, provoquera donc, non seulement une 
variation de population de 6%F%,, mais aussi 
de 6 %D;, et par suite une modification du taux de 
polarisation de la raie 6 3), — 6 *P.. 

Les facteurs de Landé trouvés pour les réso- 
nances précédentes sont en parfait accord avec les 
valeurs théoriques, dans le cas du couplage LS, 
calculées pour le niveau 6 F4, g — 1,25 (isotopes 
pairs), g —1,111 et g —1,3888 (isotope 199). 
Cette hypothèse, en outre, a été pleinement vérifiée 
par l'interprétation des résultats expérimentaux 
sur le découplage ZJ dans le cas des isotopes 199 
et 201. 

Nous avons tenté l’étude directe de la tran- 
sition 6 3F, — 6 3D, en prenant comme récepteur 
une cellule à sulfure de plomb. En opérant dans les 
conditions les plus favorables (jet électronique 
modulé à 25 c/s, amplification sélective du courant 
cellule, détection synchrone à longue constante de 
temps), le rapport signal/bruit correspondant à 
l'intensité globale des radiations infra-rouges de 
longueur d’onde supérieure à 10 000 À, était de 
l’ordre de 15. Avec un signal aussi faible, 11 était 
impossible de déceler la résonance magnétique 
correspondant à up niveau particulier, 
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Etude des raies rouges. — Pour localiser une réso- 
nance trouvée parmi les différentes raies rouges 
du mercure, nous avons utilisé un filtre interfé- 
rentiel « Baird » dont la courbe de transmission 
avait approximativement 20 À de large. Cette 
bande pouvait être déplacée par rotation du filtre 
de 6 000 à 6 200 À. 

La résonance a été ainsi localisée sur la raie 
6 123 À 1D, — 7 3$, où le niveau 1D, est un niveau 
de configuration 5d° 6s? 6p. Elle se produit pour 
gare t2, J 

De nombreux niveaux de configuration 5d° 6s? 6p 
ont été mis en évidence dans le spectre du mercure. 
Ils correspondent à l’excitation de deux électrons, 
et l’énergie d’excitation de beaucoup d’entre eux 
est supérieure à l’énergie d’ionisation. Dans ce cas, 
ils ont été mis en évidence par des expériences sur 
les potentiels d’ultra-ionisation et par l'observation 
de raies dans l’ultra-violet lointain [40]. L’exis- 
tence en particulier des radiations 6 123 À et 
15 295 ont conduit à admettre l’existence de 
niveaux 1), et 3P,, d’énergie inférieure au seuil 
d’ionisation, ayant cette configuration, et récem- 
ment l’hypothèse d’un niveau métastable 3D, a été 
faite [41]. 


Etude des raies bleues, violettes et vertes. — A 
l’aide de filtres, nous pouvons isoler les groupes de 
raies suivantes : 


Filtre: Wratten 77 À raie 5 460 À 7 3 =6%P, 
raies 4 358 À DES GEP 

Filtre Wratten 34 À & 347 À T4D3—6 LP, 
4 339 À 7 8D; — 6 P, 

Iode à saturation raies 4 046 À DES 68, 
dans CCL & 077 À TS RGP: 

4 108 À 915, —61P, 


La même résonance est décelée sur ces trois 
ensembles de raies et correspond, pour les isotopes 


. pairs, au facteur de Landé ÿ — 1,440. Pour liso- 


tope 199, nous avons trouvé une résonance pour 
g — 1,150. La durée de vie, déduite de la largeur 
des courbes de résonances des isotopes pairs, est 
d’environ 2.107 sec. 

Il semblerait que cette résonance doit être attri- 
buée au niveau 7 %$,, le seul commun à ces trois 
groupes de raies ; mais pour Ce niveau, g = 2, et la 
durée de vie est de l’ordre de 10 sec. [16]. Nous . 
sommes conduits à attribuer la résonance à un 
niveau de configuration P, alimentant le niveau 
JRÉD , 

En effet, le facteur de Landé d’un niveau de 
configuration 3P, est 1,5 pour les isotopes pairs, et 
s’il existe un léger désaccord avec la valeur expéri- 
mentale, l’accord est parfait pour le rapport gr/8r 
que nous avons déterminé dans le cas de 
l’isotope 199. | 

I] nous a été impossible de déterminer de façon 
plus précise ce niveau 5P,. En effet, le niveau 7 35, 
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est alimenté en particulier par les différentes tran- 
SITIONS : 


11 230 À 
15 295 À 


NT REN RTE 


5d° 65? 6p 3P9 — 7 ŸS; 


Ne possédant pas de récepteurs infra-rouges 
suffisamment sensibles, il nous est impossible, 
comme pour la raie 6 %F#, — 6 %D;, d'étudier ces 
transitions. 

Remarquons toutefois que l’écart du facteur de 
Landé avec celui déduit de l’hypothèse du cou- 
plage LS semble inexplicable dans le cas du 
niveau 7 $P,. Par contre, cet écart est vraisem- 
blable dans le cas d’un niveau 54° 6s? 6p %P, où 
une interaction est possible entre les différents états 
de cette configuration ayant le même J, leur 
énergie étant assez voisine. 

Le taux de polarisation de la radiation 5 460 À 
est nul, d’après les mesures de Skinner. Ceci montre 
que les différences de population créées par les deux 
processus : bombardement électronique et effet de 
cascade, se compensent. Ces effets de cascade ont 
donc une influence particulièrement importante, et 
le calcul des degrés de polarisation à partir de la 
théorie des collisions, sera donc en général inextri- 
cable. 


IV. PROBLÈME POSÉ PAR LA DÉTERMINATION 
PRÉCISE DES FACTEURS DE LANDÉ ET DURÉES DE 
VIE. — Dans le paragraphe suivant, nous mon- 
trerons que la position d’une résonance peut être 
repérée avec une précision relative de 41,5.10-. 
Il a été nécessaire de s’assurer qu’une telle précision 
n’est pas illusoire. En effet, les atomes soumis à la 
résonance magnétique se trouvent à quelques milli- 
mètres d’une cathode en nickel. Cette cathode est 
chauffée par effet Joule, et en outre la résonance 
magnétique se fait au sein d’un jet d’électrons se 
déplaçant dans le champ magnétique Æ. Nous 
avons fait les tests suivants, pour vérifier que, 
malgré ces éléments perturbateurs, le champ 
magnétique était, à la précision des mesures, celui 
déduit de létalonnage des bobines d’Helmholtz. 


1) Nous déterminons la position d’une résonance 
avec le plus grand soin possible, deux fois de suite, 
le sens du courant de chauffage de la cathode étant 
permuté entre les deux mesures. Avec le type de 
chauffage décrit page 12, la variation relative de 
position d’une résonance pour un champ de 
100 gauss est inférieure à 1/10 000. Le champ créé 
dans la région d'observation est donc inférieur à 
5 milligauss. 


2) Un tube électronique à été réalisé afin de 
faire, outre les expériences d’excitation électro- 
nique, la résonance magnétique du niveau 6 3P, 
excité optiquement. A cet effet, la géométrie des 
électrodes permet lillumination de la vapeur de 


mereure comprise entre la grille et la plaque suivant 
la direction Oy par la radiation 2 537 À polarisée 
rectilignement en +. La détection est faite, comme 
pour l'excitation électronique, suivant OxOx’. 
D'après l’étalonnage du système de bobines, pour 
la fréquence v, la résonance du niveau 6 5P, doit 
avoir lieu pour un courant magnétisant 14. 


19 Cathode froide. — La résonance apparait 
pour i <io elle est extrêmement élargie et 
déformée. Nous attribuons ce désaccord à la per- 
turbation du champ A, par le ferromagnétisme 
de la cathode en nickel, ce que confirme l’expérience 
avec cathode chaude. 


29 Cathode chaude. — A la précision des mesures 
(3.10-4), la résonance apparaît à 4%. La tempé- 
rature de transition entre ce cas et le cas précédent 
semble correspondre à la température de Curie du 
nickel (400 °C). 


39 Cathode chaude et jet électronique. — La réso- 
nance s’affaiblit, mais aucune perturbation dans sa 
position n’est notée. 

Nous sommes ainsi assurés qu'aucune erreur 
systématique n’est faite sur la position des réso- 
nances. 


Sensibilit; du montage. Précision des mesures. — 
L’étude expérimentale des différentes résonances a 
comporté essentiellement la détermination de deux 
grandeurs : abscisse du centre de la résonance nous 
conduisant au facteur de Landé ; étude de la 
largeur limite correspondant à l’intensité nulle du 
champ de radiofréquence. 

Ces deux grandeurs sont déduites du tracé des 
courbes de résonance dont la perfection est limitée 
par les fluctuations du courant anodique des photo- 
multiplicateurs. 

Pour améliorer les mesures malgré ces fluctua- 
tions, nous sommes amenés à diminuer au maxi- 
mum amplification du photomultiplicateur et à 
prendre un galvanomètre très sensible et à longue 
constante de temps. Nous avons également essayé 
un ensemble de détection électronique, le champ 
magnétique étant modulé à 25 Hz, et en employant 
une détection synchrone. Une légère amélioration, 
à constante de temps égale, a été constatée, mais 
nous obtenons la dérivée de la courbe, et l’inter- 
prétation est difficile. 

Dans les cas les plus favorables, une résonance 
peut être repérée au 1/100 de sa largeur, ce qui 
conduit, pour les champs magnétiques auxquels 
nous travaillons, à une précision relative d’envi- 
ron 1,5.10-%. Des mesures en champ plus élevé 
nous conduiraient en principe à une détermination 
plus précise, mais leur résultat serait, par suite des 
découplages LS, d’une interprétation plus difficile. 

Le champ magnétique, d’autre part, a été éta- 
lonné[7]en déterminant la position de la résonance 
du niveau 6 $P; excité optiquement. Nous avons 


i 


N°7 


pris, pour ce niveau, g — 1,4838. L'erreur sur 


lPabscisse de cette résonance nous conduit à une 
précision d’étalonnage du champ de 1,5.10-4. 
D’autres phénomènes limitent la résolution de 
notre appareillage. En particulier, dans certains 
cas, la courbe apparait sur un fond en pente résul- 
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tant de plusieurs effets : variation du degré de 
polarisation en fonction du champ magnétique, 
influence du champ magnétique sur les photo- 
multiplicateurs, ete... Nous éliminons ce fond par 
extrapolation lors du dessin des courbes. 


Manuscrit reçu le 25 mars 1959. 
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ÉTUDE DU MOUVEMENT BROWNIEN DE ROTATION DE MACROMOLÉCULES EN CHAINE 


Par Paizrppe WAHL, 


Centre de Recherches sur les Macromolécules, Strasbourg (France). 


Résumé. — On étudie le mouvement brownien de rotation d’une molécule formée de » chaînons 
rigides librement articulés les uns aux autres. On donne notamment pour n — 2 et n = 3 les 
expressions des carrés moyens des déplacements angulaires des chaînons pendant un intervalle 


de temps At. 


Abstract. — Study of the rotational Brownian movement of a chain molecule consisting of » 


rigid links freely rotating. 


Expressions are given in particular, in the case n — 2 and n = 3, 


for the mean square angular displacement of a link during the time interval At. 


I. Introduction. — On admet en général que 
lorsque l’on a affaire à une substance fluorescente 
en solution, les oscillateurs qui absorbent une 
lumière excitatrice donnée et ceux quila réémettent 
sous forme de lumière de fluorescence, sont linéaires 
et possèdent une position bien déterminée dans la 
molécule. 

Depuis les travaux de F. Perrin [1] on sait que 
par suite de l’agitation thermique les oscillateurs 
peuvent tourner entre le moment de l’absorption 
et celui de la réémission, ce qui entraîne une dépo- 
larisation supplémentaire de la lumière émise. Pour 
des molécules rigides sensiblement plus grandes que 
celles du solvant les rotations obéissent aux lois du 
mouvement brownien et F. Perrin [1, 2] a pu relier 
la dépolarisation de la lumière de fluorescence aux 
constantes de diffusion de rotation des molécules 
en solution. Cette théorie a été appliquée avec 
succès à certaines protéines globulaires au point 
isoionique et a permis de retrouver leurs dimen- 
sions [3, 4]. 

Dans d’autres conditions expérimentales on ne 
peut plus considérer ces molécules comme rigides 
et on à émis l'hypothèse qu’elles sont formées de 
deux parties articulées l’une par rapport à 
Pautre [4]. Cette hypothèse est voisine de celle que 
l’on est conduit à formuler quand on veut étudier 
les polymères portant des groupes fluorescents 
fixés au squelette de la chaîne [5]. 

Nous avons donc étudié le mouvement brownien 
d’un modèle simple qui permette le calcul et grâce 
auquel il sera possible d’essayer d'interpréter les 
résultats obtenus sur la fluorescence des molécules 
flexibles. , 

Nous considérerons des molécules formées de n» 
chaînons rigides librement articulés les uns par 
rapport aux autres. Un chaînon sera supposé grand 
par rapport aux molécules du solvant et nous lui 
appliquerons les lois du mouvement brownien. 
Pour simplifier encore le problème, nous suppo- 


serons une chaine plane effectuant ses mouvements 
dans le plan ; nous négligerons les interactions 
hydrodynamiques entre chaînons. 

Nous nous bornerons dans ce travail à calculer le 
carré moyen d’un petit déplacement angulaire 
d’un chainon quelle que soit sa place dans la 
chaîne. Ceci nous donnera une constante de dif- 
fusion de rotation instantanée correspondant à une 
configuration donnée de la chaîne et à une position 
déterminée d’un élément dans la molécule. On 
passera de nos résultats à l’interprétation des 
données expérimentales en faisant une moyenne des 
configurations de la chaîne en solution. 

Remarquons que ces résultats pourraient être 
appliqués au problème de l’absorption diélectrique 
des solutions de hauts polymères. Il suffirait de 
remplacer l’oscillateur fluorescent par un moment 
dipolaire électrique permanent. 


IT. Évaluation de l’énergie cinétique. — Un 
chaïînon est constitué par une barre rigide de lon- 
gueur & et la matière est supposée localisée aux 
extrémités des chaînons sous forme de boules 
d’égale grosseur. Le diamètre des boules étant 
petit devant la longueur du chaînon les forces de 
frottement dues à la rotation des boules sur elles- 
mêmes seront négligées. 

Les axes de coordonnées de directions fixes 
auront pour origine le centre de gravité G, et il 
suflira d’étudier le mouvement du système autour 
de ce point. Si 0, ... 0, sont les angles des chaînons 
avec la ‘direction Ox, on calculera les coor- 


données %Z5, Yo ... Æn, Yn des boules au moyen 
des 2n + 2 relations 


T1 —%o = à COS 0, Ya Yo — a SO, 
Colle 1 0 ICOS 0, Ye Vu 4 sin (8h 
n w 
D = Y y; =) 


No 7 


Par dérivation totale des (%;:y;) par rapport au 
temps £ on obtiendra les composantes des vitesses 


(t;, ÿ;) en fonction des 0, et ô, que l’on portera dans 


l'expression de lénére cinétique. Les ô, sont les 
vitesses angulaires. Désignons par X l’énergie ciné- 
tique. Par définition : 


MS (ie | ve 
K= 2 + 1) 


m étant la masse d’une boule. 
On obtient 
ma? 


we 
: 2{n +1) SE 5 À È AE d da (1) 


avec Ag = Pin + 1 — p) 
Go = App = {in + 1 — p) cos (9, — 6,) pour p > q. 


IIT. Equations du mouvement. — Fixons main- 
tenant notre attention sur une configuration 
donnée de la molécule, définie par les valeurs 
die. 0,..et considérons les petits mouvements 
autour de cette configuration, dus à l’agitation 
moléculaire. Nous pouvons poser que les vitesses 
sont très petites, si bien que l’on peut considérer 
dans la théorie des petits mouvements [6] que 
les a, Sont constants. 

Dans ces conditions les » équations du mouve- 
ment s’écrivent : 


d 


DONS. 


: DT r 2) 
20,/ 


dé 


“re représente la contribution des forces aléa- 
toires. 
Q, représente celle des forces de frottement 


Ke d Yi 
“ D 
A ae 


X; et Y; sont les tes de la résultante 
des forces de frottement sur la boule 1. Si f est le 
coefficient de frottement de translation d’une telle 
boule, on a 


De plus on a les relations bien éonnues (systèmes 
holonomes) 


DH — 0 
d0» 00» 
dyi _ dy: 
26» 36, 
Il en résulte 
RERO ES HSM En ES 
Q» =— [ÈS + rie ns | m 30, 
D'où l'expression des équations (2) 
dK 
CCE Nr nn ro (3) 


dt m 
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En effectuant les dérivations, ces mêmes équa- 
tions s’écrivent : 


n +1 


> Aya Up = —— > La 
p=1 " 


{rs hi) 


(4) constitue un système linéaire en 
Un = 0, + f/m0,. 


Résolvons ce système par rapport à w, et soit D, le 
déterminant du système et 4,, le cofacteur de a, 
dans le développement de D, ; on ales équations du 
mouvement sous la forme : 


n 
HSE Ul Aa La 
Ï np > 
m ma ie Dy 


set PET) 


IV. Caleul des carrés moyens des déplacements 
élémentaires. I » le déplacement angu- 
laire du pi? chaînon effectué pendant le temps At 
très court ; nous sommes maintenant capables de 


calculer les moyennes A6; et A6, A6, prises sur 
toutes les molécules de même configuration. 

Pour une justification plus complète des calculs 
qui suivent, nous renverrons le lecteur à 
F. Perrin [7]. Nous diviserons l’intervalle Af en 
N intervalles dt égaux. Intégrons alors pendant ce 
temps la pième et la ge équation du système (3) : 


= x Pa DL (6) 
NE, _. N9 Ôt + La (7) 


avec 


ôt L ÿt 
= Î UT Re je La dt. 


Élevons les deux membres de (6) au carré et 
prenons les moyennes sur toutes molécules de la 
configuration considérée. On trouve alors, en intro- 
duisant les hypothèses normales du mouvement 
brownien 

PO 


nm 


© | 
Ste 


De même multiplions les premiers membres et 
les seconds membres entre eux de (6) et (7) on 
obtient 
2f X4 À D 


LS 
Pine m 


Or on peut écrire 


33 — Àp D pa b) = > pq Àp 0 
q q 


on — 


: Le 
TR 
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D’après le théorème d’équipartition 


Fo on Nd) DIEU 
pK Te 


On trouve donc finalement 
_ 2f@on kT Gt 


m 
2{apQ KT ôt 
m : 


(el 
= % 


Tate 


Calculons maintenant le déplacement 50, total 
résultant des chocs se produisant dans l’inter- 
valle ô. Il s'obtient en intégrant la p"° équation 
du système (5) et on trouve 


Mn 1< la L 


00» a? f . 7h. 


(6) 
On en déduit en élevant au carré 


n nn 
nN Na (A9)? + Li 2 D D A5a Apr La Lr 
80} = ( a? f ) >> ce 


1 D} 


Les équations du mouvement étant linéaires, 
on a 


(50,); étant le déplacement total qui serait effectué 
sous l’action des chocs moléculaires se produisant 
durant le ième instant Ô1. Ces déplacements étant 
indépendants les uns des autres on a par élévation 
au carré et prenant la moyenne sur toutes les 
molécules de configuration donnée 
Ad N 503 

A6, A0ÿ= D (902 0: — AN 56, 50, 


i=1 


el comme At = N fon aura 


pq Apr 


es A 


; D Ales n tya(A pq) e 
TRE Luiee 


> 
i=1 


" 112 

LE à dar À 
cigares 
D$ 


_ 


On peut écrire l'expression entre crochets sous la 


qui se réduit d’après les propriétés des déterminants 
à 4 
App À pa Ana = App Da 


D'où finalement 


—  2(n + 1) Apr 
2 — I\te 7 
AB ar pe kT.A (7) 
Par un calcul semblable on trouve 
—— _ 2(n +1) Aya 8 
A0, Ad ir pe NTM (8) 


Les expressions (7) et (8) peuvent s’obtenir en 

posant que les déplacements aléatoires, 
AGE Ce NOR 
ont une densité de probabilité obéissant à une loi 
de Laplace-Gauss à n dimensions [9] qui s'écrit 
je 

(Bis exp. 
QUE 


n nn Se 
IS SN 0 AA 
Let à 


AGIR AD, 1. A0) 


avec 
a? Î ñn 
ba = la se 1) kT x) DE 
On peut expliciter ces formules pour les petites 
valeurs de n. Pour n — 1 par exemple on trouve : 


4 KT 


AE Æj IN 
C’est la formule relative à une haltère rigide [8] 

qui a été déjà donnée par Kuhn. Pour n —2 on 
obtient : 

TE GS 12 KT .At 

0? — AO — 
HE a f(4 — cos?(0, — 0,)) 
A6, A0, 6 cos (0, == 0;) KT .At 


a f[4 — cos?(8, —- 6,)] 


CtIPOUL IS 
AV [3 — cos?(0, — 0,)] 4T. At 
LL affa — cos2(0, — 6,) — cos 05 0;)] 
AOË . 9 Les COPA (0, — 0 1)] RAT At re À 
* | at j[a — cos#(0, — 6,)—cos#(0, =—16,)j 


Lorsque 7 devient grand les calculs deviennent 
inextricables ; il serait intéressant de trouver une 
loi asymptotique valable quand nr devient grand. 


Manuscrit reçu le 6 février 1959. 
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POLARISATION DYNAMIQUE DU SILICIUM 29 A BASSE TEMPÉRATURE 


Par J. COMBRISSON et I. SOLOMON, 


Centre d'Études Nucléaires, C. E. A., Saclay. 


… Résumé. — La polarisation dynamique des noyaux de silicium 29 dans le silicium a été étudiée 
à la température de l’hélium liquide. Les résultats obtenus avec un échantillon particulier sont 
décrits ainsi que les dispositifs expérimentaux utilisés. 


Abstract. —- Dynamic polarization of nuclei of silicon 29 in silicon has been studied at liquid 


helium temperature. 


I. Introduction. — Le silicium peut être préparé 
avec un grand degré de pureté (moins de 
1015 atomes d’impuretés par em) ou avec un taux 
d’impuretés bien défini. Des atomes des éléments 
des colonnes IIT et V du tableau périodique, 
peuvent être substitués au silicium dans le réseau 
cristallin. Ayant trois ou cinq électrons de valence, 
ils seront accepteurs ou donneurs d’électrons. Les 
atomes donneurs utilisés sont P, As, Sb. Des études 
ont été faites sur des siliciums contenant d’autres 
impuretés : Li, Bi, Fe, Mn, Au, Cu... elles ont 
prouvé que les centres ainsi créés étaient complexes, 
se trouvaient liés à des imperfections du réseau et 
parfois associés à de l’oxygène occlus. Un centi- 
mètre cube de silicium (poids spécifique : 2,4) 
contient 5.102? atomes de ?881 (95,3 %) de spin 
nucléaire zéro, et 2,5.10?21 atomes de ?9%Si (4,7 %) 
de spin 1/2. 

Dans le cas d’impuretés de P, As, Sb, quatre 
électrons forment des liaisons covalentes avec les 
Si voisins, le cinquième électron est soit lié par un 
potentiel électrostatique à l’ion donneur (à la tem- 
pérature de l’hélium liquide) soit libre de se 
déplacer dans le réseau à la manière des électrons 
de conduction d’un métal (aux températures supé- 
ieures à — 10 °K). ; 

La mobilité de ces électrons à température ordi- 
naire, traduite par une mesure de résistivité, donne 
une valeur du taux d’impuretés. Des formules 
empiriques souvent utilisées, sont les suivantes : 


c à (NUE 
tr NO EU Na = 
) 4 (@) V a TE 
POureE TOC CIN Ne à DRE ab 0 


où.o est la résistivité, Na le nombre d’atomes 
donneurs par cm. 

S'il existe dans le cristal des atomes accepteurs 
(B, Al), un nombre correspondant d’électrons peut 
ôtre piégé et aux basses températures, il peut 
exister des centres donneurs ayant perdu leur cin- 
quième électron au profit des accepteurs. 


Experimental results and apparatus are described. 


Dans les échantillons que nous avons étudiés, le 
taux d’impuretés acceptrices reste faible devant 
celui des donneurs volontairement introduits. A la 
température de l’hélium liquide, l’ensemble de l’ion 
donneur et de l’électron peut, en première approxi- 
mation, être considéré comme un atome hydro- 
génoïde dont le rayon de l’orbite de Bohr serait 
particulièrement grand par suite de la valeur 
élevée (11,7) de la constante diélectrique du sili- 
cium. Des calculs simples basés sur cette approxi- 
mation donnent un bon ordre de grandeur pour 
interpréter les spectres de résonance électro- 
nique [1], [2]. 


II. Étude du silicium dopé par résonance magné- 
tique. —— 1) RÉSONANGE ÉLECTRONIQUE. — Comme 
d’autres propriétés physiques, la résonance élec- 
tronique présente des caractères différents aux 
basses températures où les électrons sont dans la 
bande de valence et aux températures plus élevées 
où ils sont dans la bande de conduction. 

Au-dessus de 10 °K environ, il y a résonance due 
aux électrons de conduction : raie unique de forme 
de Lorentz (demi-largeur à mi-hauteur 4 gauss 
d7410KR)f31: 

Au-dessous de 10 °K et en particulier à 4,2 °K, 
il y a résonance due aux électrons des atomes hydro- 
wénoïdes. Siles impuretés sont suffisamment diluées 
(concentration inférieure à 10'8/6m?), la résonance 
présente une structure hyperfine à 27 + 1 raies 
où Z est le spin de l’atome donneur : 2 raies pour le 
phosphore, 4 pour l’arsenic, 6 et 8 pour les deux 
isotopes de Pantimoine [4], [5]. La largeur de 
chacune des raies est due à l’interaction hyperfine 
de contact avec les noyaux de ?°%Si voisins dont le 
nombre, par suite du grand diamètre de l’orbite de 
Bohr (— 50 À) est élevé (= 1 000). C’est une 
largeur de raie « inhomogène » [17] (demi-largeur 
à mi-hauteur 1,5 gauss) les différents centres para- 
magnétiques étant dans des champs locaux lége- 
rement différents par suite de cette interaction 
hyperfine. Feher [6] a vérifié que la largeur est 
inhomogène en montrant qu'il est possible de 
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«creuser un trou » dans une raie en en saturant une 
partie seulement et qu’un échantillon appauvri 
en ?%Si présente des raies beaucoup plus fines 
(demi-largeur 0,12 gauss pour un silicium conte- 
nant 0,02 % de 2%S1 et dopé avec 4.1016 P/cmÿ). 
Par ailleurs, Gordon et Bowers [7] ont obtenu des 
échos de spins en hyperfréquences avec un silicium 
dopé au phosphore confirmant ainsi le caractère 
statique du champ local produit par les spins 
de 2%$i. Le caractère de raie inhomogène n’est pas 
absolu : Feher a montré qu’en saturant une portion 
de la raie de résonance électronique, on affecte au 
bout de quelques minutes le reste du spectre. Cette 
transmission retardée de la saturation correspond 
à un temps de diffusion des spins. 

Il peut y avoir couplage d’échange entre deux 
spins électroniques appartenant à des impuretés 
voisines et cela se manifeste même pour des faibles 
concentrations (1016 à 1017 atomes d’impuretés 
par cmÿ) par l’apparition de raies satellites [5], [8], 
[91. Quand on augmente le dopage de 1016 à 1018 
et au delà, les raies de structure hyperfine dimi- 
nuent au profit de la raie satellite centrale et pour 
une certaine concentration (3.1018 P/em) il nereste 
qu’une raie étroite (demi-largeur 0,25 gauss) qui 
ensuite s’élargit par interactions entre les spins 
électroniques en devenant semblable à la raie des 
électrons de conduction (demi-largeur : 2,5 gauss 
environ à 4,2 0K). 

Le temps de relaxation 7, est une fonction de la 
température et du taux d’impuretés, il peut 
atteindre des dizaines de minutes à 1,5 °K et des 
concentrations de l’ordre de 1016 P/em*. 

Nous citerons ici pour mémoire, des expériences 
qui ont pu être réalisées grâce à l’existence de ce 
temps T; élevé : 

a) Double irradiation (technique E. N. D. O. R.) 
f101, [A], [42]. 

b) Maser à deux niveaux : il est possible de 
retourner l’aimantation des spins électroniques par 
un passage rapide adiabatique et d’obtenir ainsi 
un état de «température négative » pour ces spins 
qui peuvent alors fournir de l’énergie à un circuit 
accordé [6], [13]. 

c) Étude des processus de relaxation spin-réseau 
et spin-spin [2], [12], [14], [15]. 

d) Orientation nucléaire de l’arsenie 76 dans le 
silicium [16]. 


2) APPAREILLAGE UTILISÉ POUR L'OBSERVATION 
DE LA RÉSONANCE ÉLECTRONIQUE. — Le spectro- 
mètre que nous utilisons est représenté schéma- 
tiquement sur la figure 1 : la source U. H. F. est 
un klystron V 58 pouvant fournir 400 mW vers 
9 000 MHz et dont la fréquence est stabilisée par 
une cavité de référence ou par la cavité expéri- 
mentale selon un dispositif classique. 

l'échantillon est placé dans une cavité rectan- 
gulaire fixée au bout d’un guide de faible conduc- 
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tivité thermique plongé dans un vase Dewar à 
hélium lui-même entouré par un Dewar d’azote 
liquide. 
Les conditions de couplage de la cavité au guide 
sont réglées à l’optimum de sensibilité par le choix 
de la fenêtre introduite entre guide et cavité. Le 
champ A, est modulé à 600 Hz et peut être balayé 
soit manuellement soit automatiquement par 
l'envoi d’une tension variable sur l’alimentation 
de l’électro-aimant (modèle Varian V 200). Le 
signal de résonance est détecté dans le bras 4 du 
pont U. H. F. qui contient un cristal 1N 23 con- 
necté à un amplificateur sélectif suivi d’un dispo- 
sitif de détection synchrone (lock-in) et d’un poten- 


tiomètre enregistreur. La dérivée de la courbe . 


d'absorption ou de dispersion de l’échantillon est 


inscrite. 


Signal de stabilisat” 


/mpédance 
variable 
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Té 


N, liquide 


Signal de 
référence 


du champ Ho 


F1. 1. — Schéma du spectromètre 
à résonance électronique. 


Un système de récupération de l’hélium com- 
prenant gazomètre et compresseur, permet de 
rendre au liquéfacteur 80 % de l’hélium utilisé. 
L’évaporation de l’hélium est due en majeure 
partie à la puissance U. H. F. dissipée dans la 
cavité. Pour une puissance dissipée de quelques 
milliwatts, l’hélium dure 6 à 8 heures à 4,2 0K 
(2 à 3 heures à 2 0K). Pour 200 mW l’hélium ne 
peut être conservé plus de 2 heures à 4,2 0K. 

Dans le cas des échantillons de silicium peu 
dopés, si les temps T; sont longs, il y a saturation 
de la résonance électronique dès que la puis- 
sance U. H. F. dépasse quelques microwatts et la 
courbe d’absorption paramagnétique ne peut être 
observée qu’à l’aide d’un dispositif de réception 
hétérodyne. Cependant, pour des niveaux plus 
élevés de champ 1, dans la cavité, il reste possible 
d'observer un signal de passage rapide en réglant 
l’appareillage pour observer la dispersion. La forme 


INOP7 


de la raie enregistrée n’est pas toujours simple à 


interpréter car elle est de largeur inhomogène et 


par ailleurs les conditions du passage rapide adia- 
batique peuvent ne pas être rigoureusement satis- 
faites. Portis [17] et Feher [12] ont analysé les 
résultats ainsi obtenus. 

Le spectre représenté sur la figure 2 est enre- 
gistré par cette méthode, c’est celui d’un silicium 
dopé au phosphore (5.1016 P/cm3) à 4,2 0K. L'écart 
entre les deux raies est de 42 gauss et l’on peut 
voir un pic central dû aux contributions d’ama; 
(clusters) de 2 atomes de phosphore voisins. La 
demi-largeur à mi-hauteur de chaqueraie — compte 
tenu des corrections dues aux conditions expéri- 
mentales d'observation [22] — est 1,25 gauss. Le 
temps 7° est 5 secondes. 


3) RÉSONANCE NUCLÉAIRE. — Aussi bien dans 
les études préliminaires de détermination des 
temps de relaxation nucléaire que dans les expé- 


10 Gauss 


+ 


Ho 


Fi. 2. — Spectre de résonance électronique 
d’un échantillon de silicium dopé au phosphore. 


riences finales de mesure des polarisations 
nucléaires obtenues, se pose le problème de la 
mesure de l’aimantation nucléaire. Cette mesure 
se fait à l’aide d’un spectromètre de résonance 
nucléaire. Le signal de l’isotope ?°Si (l’isotope prin- 
cipal ?8Si a un spin nul) est dans presque tous les 
cas observé dans un champ de 3 200 gauss à une 
fréquence de 2,8 MHz. Par suite des temps de 
relaxation du 2°Si extrêmement longs (7, (?°Si) 
— 5 min à 300 °K pour l’échantillon dont le 
spectre électronique est présenté dans la figure 2) la 
détection du signal se fait par passage rapide 
adiabatique [18, 19]. L'avantage de cette méthode 
est de donner directement un signal proportionnel 
en grandeur et en signe, à l’aimantation du Si, 
Pour satisfaire la condition de passage adiabatique, 
malgré la fréquence de modulation assez basse 
employée (20 Hz), il faut néanmoins un champ HF 


d'intensité élevée (environ 1 gauss de composante. 


tournante). Cette condition impose pratiquement 
l'emploi d’un spectromètre à bobines croisées que 
l’on règle sur le mode dispersion pour observer le 
signal de passage adiabatique. 
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Le résultat de nos mesures des temps de rela- 
xation nucléaire 7’,, est indiqué ci-dessous. Pour 
un échantillon donné, le temps de relaxation varie 
peu de la température ordinaire à celle de l’azote 
liquide, mais croît considérablement à la tempé- 
rature de l’hélium liquide. Une autre remarque 
que nous avons pu faire au cours de nos mesures 
est que le temps de relaxation est nettement plus 
court dans le champ du laboratoire (0,45 gauss) 
qu’en champ élevé. Pour l’échantillon déjà donné 
en exemple, nous avons les résultats suivants : 

Concentration de phosphore 5.1016 centres/em® 


T', à 300 0K en champ élevé : 5 minutes 
T;,à 770K en champ élevé: 9 minutes 
T, à 4,2 0K en champ élevé : 19 heures (cf: plus loin : 


Étude du temps de pola- 
| risation naturelle) 
1°, à 300 0K en champ lerrestre : 30 secondes. 


IIT. Polarisation dynamique du 2°%Si. —- Nous 
avons fait des expériences de polarisation dyna- 
mique du ?°Si: Effet Overhauser [20] et Effet 
Solide [21] à deux températures, 77 °K et 4,2 OK. 
Ces expériences consistent essentiellement à irra- 
dier l’échantillon, pendant un certain temps, avec 
une puissance contrôlée d’hyperfréquence et 
à observer ensuite, par la mesure du signal de réso- 
nance nucléaire, la polarisation du ?°%Si ainsi 
obtenue. 


1) EXPÉRIENCES PRÉLIMINAIRES. — On peut, 
grâce aux longs temps de relaxation nucléaire, 
séparer dans l’espace et dans le temps l’irradiation 
en hyperfréquence et la mesure de la polarisation 
obtenue. Cela permet de se placer pour les deux 
opérations dans des conditions optima. Nous avons 
brièvement décrit dans des publications précé- 
dentes [22], [23] les résultats acquis. L’irradiation 
est faite dans une cavité résonnant à 9 200 MHz 
sur un échantillon de silicium réduit en poudre, 
dans un champ H, de 3 300 gauss, à la tempé- 
rature de l’azote liquide. La source U. H. F. est 
un magnétron de 5 watts. Après 30 minutes d’irra- 
diation U. H. F., l’échantillon est retiré de la 
cavité et transporté dans un spectromètre à réso- 
nance nucléaire (Varian modèle 4 200 À) où le 
signal est enregistré à la température ordinaire. 
Des précautions sont nécessaires pour éviter que 
l'échantillon ne séjourne trop longtemps en champ 
faible pendant le transfert d’un aimant à l’autre. 

Dans cette expérience à la température de l’azote 
liquide, où les électrons ne sont pas liés (électrons 
de conduction) la polarisation dynamique obtenue 
par saturation de Ja raie de résonance électronique, 
devrait être celle prévue par Overhauser [20] et 
vérifiée par Carver et Slichter [24] dans le cas des 
métaux alcalins. I’accroissement de la polari- 
sation nucléaire, par rapport à la polarisation 
d'équilibre, pour une saturation complète de Ja 
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raie électronique [25], [26] doit être dans ce cas : 
— Ye [Ya T 3 300 où y et ya sont les rapports 
gyromagnétiques du spin électronique et du spin 
nucléaire. L’aceroissement obtenu n’a en fait été 
que de = 100, en bon accord avec le degré de 
saturation de la raie électronique obtenu par notre 
dispositif expérimental. 

La même méthode (irradiation et observation 
séparées dans l’espace) a été utilisée en irradiant 
à la température de l’hélium liquide par un klystron. 
A cette température, les électrons sont liés et la 
raie présente une structure. On peut prévoir, 
ainsi qu'il est confirmé plus loin, qu’un effet solide 
se superpose à l’effet Overhauser, ce qui contribue 
à rendre les résultats des mesures peu repro- 
ductibles. Par ailleurs, la nécessité de retirer 
l'échantillon de lhélium liquide introduit des diffi- 
cultés d'interprétation (effet de passage en champ 
faible, effet de réchauffement de l'échantillon) aussi 
bien que lPordre pratique : on est limité à un 
nombre très restreint de mesures (2 ou 3) au cours 
d’une journée. Pour une étude fine des effets de 
polarisation dynamique à la température de 
l’hélium liquide, nous avons donc été conduits à 
faire la mesure de polarisation in silu. 


2) MESURES DE POLARISATION DYNAMIQUE A 
situ. — Le problème est donc de réaliser un sys- 


r. 3. — Cavité et bobinages utilisés 
pour la double irradiation. 


tème de détection de résonance nucléaire, à bobines 
croisées, qui puisse fonctionner à l’intérieur d’une 
cavitérésonnante. [faut par ailleurs que les bobines 


Non 


du spectromètre de résonance nucléaire perturbent 
assez peu la cavité (accord, facteur de qua- 
lité Q, ete.) et ne fasse pas écran pour les U. HF. 
pour que l'échantillon de silicium puisse étre 
soumis à un champ magnétique d’hyperfréquence 
suffisant. Le tout doit fonctionner dans un bain 
d’hélium liquide. 

La réalisation pratique esb schématiquement 
représentée sur la figure 8. Le principe du dispo- 
sitif est le suivant : la bobine réceptrice, qui détecte 
le signal nucléaire, se trouve à l’intérieur de la 
cavité. Pour éviter le blindage du champ magné- 
tique H. F. (produit par la bobine émettrice) par la 
cavité, celle-ci est fendue le long d’une ligne de 
courant. La bobine réceptrice est composée de 
quelques tours de fil fin (1/10 mm) et l’expérience a 
montré que l’effet de blindage qu’elle produit sur 
lPéchantillon est négligeable. Le détail du dispositif 
est le suivant : 


a) Échantillon. — À 4,2 0K la résistivité du 
silicium est très grande, il n’y a donc pas lieu de 
réduire l’échantillon en poudre. On agglomère 
plusieurs morceaux en un cylindre avec de la vase- : 
line, qui fait un bon ciment à basse température. 
Le cylindre est rendu rigide et de longueur conve- 
nable par l’adjonction d’extrémités en téflon et 
d’une enveloppe de polythène adhésif. Il est placé 
au centre de la cavité rectangulaire et est calé par 
de la mousse de polystyrène. 


b) Cavilé. — Elle est en laiton aminei (b/10 mm) 
el résonne sur le mode TB,,:. Le couplage entre 
guide et cavité est choisi de façon à adapter cette 
dernière, ce qui rend le champ U. H. F. au centre 
maximum, Pour réduire les pertes en hélium liquide 
le guide est en laiton aminci (2/10 mm) et les 
coaxiaux d’amenée aux bobines émettrice et récep- 
trice, sont en monel (conducteur extérieur) et en 
laiton (conducteur central). 


c) Etude de la r'sonance électronique. — Le spec- 
trographe décrit précédemment, sert à étudier le 
spectre de résonance électronique de l’échantillon. 
On peut le modifier légèrement de façon à pouvoir 
fournir plus de puissance U. H. F. dans la cavité, 
tout en restant capable de tracer des raies de réso- 
nance électronique avec un rapport signal sur 
bruit de 10. 


d) Spectromètre de résonance nucléaire. — L’en- 
semble de deux bobines émettrice et réceptrice 
forme un spectromètre de résonance nucléaire fonc- 
Uonnant à une fréquence d’environ 2,8 MHz. Par 
suite de la proximité des parois de la cavité, ces 
bobines sont à assez basse impédance (capacité 
d'accord aux environs de 4 000 pF). La puissance 
transmise dans la bobine émettrice (= 1,5 watt). 
produit dans l’échantillon, un champ magné- 
tique H. F., dont l’intensité n’est pas suffisante 
pour satisfaire la condition de passage adiabatique 


No 7 


et la polarisation nucléaire est annulée après pas- 
Sage sur le signal de ?%Si, L’orthogonalité grossière 
des bobines émettrice et réceptrice est d’abord 
réalisée mécaniquement. La compensation complé- 
mentaire est réalisée électroniquement à l'extérieur 
de laimant par le circuit de la figure 4. Ce montage 


| L10000 PF 


Bobine émet 
15- 


Bobine 
réceptrice 


Emetteur 
180 
pF 


GC. 24 


— Cireuit de compensation. 


s’est révélé très stable el assez pratique d'emploi : 
l’orthogonalité des réglages de dispersion et 
d'absorption est réalisée, et la compensation est 
sensiblement indépendante des variations de fré- 
quence. Le champ magnétique A, est modulé 
à 20 Hz et le signal de résonance nucléaire est 
détecté par démodulation cohérente (lock-in). La 
sensibilité de l’appareil est suffisante pour mesurer 
le signal du ?°Si à 77 0K (rapport signal/bruit 
d'environ 5). 

Une mesure de polarisation dynamique se fait 
en deux temps : 

a) Temps d'irradiation U. H. F.: la fréquence 
U. H. F. étant fixée par l’accord de la cavité 
(9 200 MHz) on règle le champ 74, pour se placer 
à l’endroit choisi du spectre de résonance élec- 
tronique. Ce champ /{, est repéré par un tracé 
préliminaire de la raie électronique et reste con- 
trôlé par un petit gaussmètre à résonance magné- 
tique placé dans une position excentrée de l’entrefer 
de l’aimant. Pendant l’irradiation U. H. F., l’émet- 
teur du spectromètre à bobines croisées reste 
débranché pour réduire au minimum lébullition 
de l’hélium. 

b) Mesure de la polarisation obtenue : cette 
mesure se fait à un champ fixe //6, toujours le 
même et qui est déterminé par la fréquence 
(2,8 MHz) du spectromètre à bobines croisées. Les 
champs /1, et A4 sont distants d'environ 150 gauss 
et le passage de l’un à l’autre champ se fait en 
quelques secondes ce qui, par suite de la longueur 
des temps de relaxation nucléaire, ne provoque 
qu'une perte de polarisation négligeable. _Les 
signaux obtenus sont mesurés avec une précision 


de 10 %. 
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3) RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX. — Nous décri- 
vons les résultats acquis avec l’échantillon de sili- 
cium dopé au phosphore dont les caractéristiques 
sont données ci-dessus (2° partie, fin du 2° para- 
graphe) et dont le spectre de résonance électro- 
nique à 4,2 0K est représenté (fig. 2). Nous appel- 
lerons signal naturel, un signal obtenu sans effet 
de polarisation dynamique, toute irradiation 
U. H. F. supprimée. Nous compterons négati- 
vement des signaux et des polarisations ayant 
même signe que ces signaux naturels (le moment 
magnétique du ?%Si est négatif et vaut — 0,55 ma- 
enéton nucléaire). 


a) Elude du temps de polarisation naturelle. —- 
À 77 0K les populations d'équilibre pour le ?Si 
sont atteintes au bout de 20 minutes mais à 4,2 0K, 
la croissance du signal de résonance nucléaire en 
fonction du temps d'irradiation, est encore linéaire 
après 2 heures. Pour estimer la valeur de la polari- 
sation d'équilibre $, à 4,2 °K, nous mesurons celle 
à 77 0K et la multiplions par 77/42. La valeur 
absolue 9, de la polarisation ainst obtenue nous 
sert de référence pour nos mesures ultérieures, nous 
lui donnons la valeur 100. 

Ceci suppose que la sensibilité de la tête de 
mesure de la résonance nucléaire est la même 
à HAN CUT OK 

En admettant l’existence d’un temps de polari- 
sation unique 7”, à 4,2 ©K, la pente de la droite 
traduisant la croissance du signal 5(1) du ?°Si en 
fonction du temps en heures, nous donne 


ro MP ARI 


S1 par ailleurs on étudie la décroissance naturelle 
d’un signal correspondant à une polarisation dyna- 
mique À, on constate qu'il décroit de 70 à 62 en 
1 heure. Nous avons donc (À + S,)/T;, = 8. 

On tire de ces deux résultats 7, © 19 heures, 
S, — 86 ce qui est en bon accord — vu la pré- 
cision des mesures — avec la valeur 100 ci-dessus 
et justifie l’hypothèse formulée d’un temps 7; 


unique. Si, le ?°%Si de l’échantillon étant polarisé, 


on sort ce dernier du champ de l’électro-aimant 
en le laissant à 4,2 OK, il apparaît un temps de 
dépolarisation bien plus court : 3 minutes. Il 
s’établit un équilibre de température entre Îles 
différents systèmes de spins de l’échantillon et le 
réseau. Il n’est pas exclu — « priori — d’envisager 
des expériences où les spins électroniques seraient 
«refroidis » par des spins nucléaires préalablement 
polarisés. 


b) Spectre de polarisation. —  Expérimenta- 
lement, il est plus facile de maintenir la fréquence 
d'irradiation U. H. F. fixe (vers 9 200 MHz) et de 
faire varier le champ /1,. L'étude de la polarisation 
dynamique en fonction de À, (spectre de polari- 
sation) est faite en gardant constant le Lemps 


En 


d'irradiation (5 minutes) et la puissance U. H. E 
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dissipée dans la cavité (20 mVW, ce qui correspond 
à 0,1 gauss environ). Les résultats sont représentés 
sur la figure 5 où chaque point expérimental est la 


— Spectre de polarisation. Le signal du silicium 29 


HTC 
est porté en ordonnées (en unités arbitraires). 


moyenne de plusieurs mesures. On y distingue 
nettement le phénomène de polarisation par effet 
solide déjà décrit [21], [27], [28], cet effet a lieu 
lorsque la condition 


R(ve F vn) gPH 


est satisfaite, y et vx étant les fréquences de réso- 
nance électronique et nucléaire dans le champ /1,. 
Dans notre cas où la fréquence v d'irradiation est 
fixe, la condition ci-dessus est satisfaite pour : 


hk vx 
H5 + - ave Ag 
0 0 "TT: Avec PSS 1 gauss. 
Cette valeur de 1 gauss étant inférieure à la 
demi-largeur de la raie électronique, l’on peut 
constater en se référant à la figure 6, que l’on 


î 
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La 
obtient l’effet solide pour des valeurs de vet A4 
satisfaisant les conditions de résonance électro- 
nique. Correspondant à un point À de la raïe élec- 
tronique, existent deux ensembles de spins placés 
en a et a à + 1 gauss de À qui donneront des 
effets de signes contraires et d’amplitudes propor- 
tionnelles aux amplitudes de la raie électronique 
en a et a. Quand les trois conditions : raie élec- 
tronique de largeur inhomogène, temps de polari- 
sation identique en tout point de cette raie, 
hwnlgB < 2,5 gauss, sont remplies, on voit donc 
qu’un effet différentiel joue et qu’en traçant le 
spectre de l’effet solide, on obtient la dérivée de la 
aie d'absorption électronique. L’écart entre pics 
positifs et pics négatifs correspond d’ailleurs à. 

2,5 gauss. ‘ 

Deuxremarques peuvent être faites sur le spectre 
de la figure 5 : 

Il existe un effet au centre de la structure, cet 
effet correspond à la petite raie centrale de la 
figure 2 ; il y a un effet de polarisation positive 
sur une largeur de 40 gauss environ, il est inter-. 
prété par nous comme un effet Overhauser (cou- | 
plage scalaire entre spins électroniques et: 
nucléaires avec mouvement relatif) et il se super- 
pose à l’effet solide. 


c) Temps de polarisation dynamique: — Pour 
tracer avec plus de précision la croissance du signal 
en fonction de la durée de l’irradiation, nous avons 
choisi de nous placer entre deux pics. La puis- 
sance dissipée dans la cavité étant 20 mW, nous. 
avons obtenu la courbe de la figure 7. Si on l’assi- 


0 30 60 90 120 


Temps d'irradiation (mn) 


Free 


mile à une exponentielle S = S, (1 — e 4%), on 
obtient $ = 200 et Ti — 55 minutes. Ce temps 7° 
est bien inférieur au temps T, de 19 heures indiqué 
ci-dessus, ce qui est en accord avec les prévisions 
théoriques et les résultats expérimentaux anté- 


rieurs concernant Ja olarisation ar effet 
solide [21]. à à 


No 7 
à 


2 


Nous avons vérifié par la suite que le temps de 
polarisation obtenu en se plaçant sur un pic de la 


courbe est bien du même ordre que 75 et done que 


- ce temps est caractéristique pour tout le spectre 


i 
À 


É 


de polarisation. 


- d) Znfluence de la puissance U. H. F' dirra- 
diation. — Il y a croissance du signal quand on aug- 


mente la puissance W dissipée dans la cavité. 


. Cette croissance est représentée sur la figure 8 pour 


Signal ?°Si 


L=) 
Le] 
«| 
on 
4 
Le] 


k SUN 
Puissance UHF (mW) 
HUGNS: 


un temps de polarisation de 3 minutes, elle ne 


semble pas devoir correspondre à une loi de varia- 
tion simple et 1l y a probablement mélange de 
plusieurs phénomènes : raccourcissement du temps 


de polarisation 75 quand W augmente, variation 


de la valeur $,, polarisation dynamique d’équi- 
libre. 


e) Nous avons essayé d’obtenir pour cet échan- 


- tillon le maximum de polarisation possible avec 


notre dispositif expérimental : en nous plaçant 
pendant deux heures en un point où l'effet est 
maximum et en envoyant dans la cavité une puis- 
sance U. H. F. de 200 mW (4, = 0,4 gauss), 
nous avons obtenu un signal de 2 000 ce qui repré- 


. sente un facteur d’accroissement de 230 par rapport 


au signal naturel au bout de deux heures de polari- 
sation et de 20 par rapport au signal naturel 
d'équilibre S, tel que nous l’avons estimé ci- 
dessus. 

La température des spins nucléaires quand 
l’échantillon est ainsi polarisé puis placé dans le 
champ du laboratoire (0,5 gauss) est — 30.107 6 0K. 


4) Conczusion. — L'existence de cet effet solide 
aux températures de l’hélium liquide, nous semble 
être un phénomène intéressant à signaler car il 
permet une polarisation dynamique des noyaux 
dans les solides aux très basses températures et 
ceci en un temps notablement plus court que le 
temps de polarisation naturel de ces mêmes noyaux. 
L'expérience montre et un calcul préliminaire per- 
met de prévoir que le degré de polarisation attemt 
dépend peu de la puissance U. H. F. d'irradiation 
donc qu’il n’est pas nécessaire d'utiliser une source 
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fournissant plusieurs watts, ce qui serait peu com- 
patible avec la conservation de l’hélium liquide 
entourant l’échantillon. 

Par ailleurs, ces expériences donnent des rensei- 

gnements complémentaires de ceux fournis par la 
technique de double résonance de Feher (tech- 
nique E. N. D. O. R.). Ce dernier peut mesurer 
l’amplitude de l'interaction de contact aux diffé- 
rents sites cristallins occupés par les noyaux de 
silicium voisins des impuretés paramagnétiques. Il 
est probable que ces mêmes noyaux de silicium se 
trouvent dans des champs locaux différents et que 
leur résonance n’est pas observable car ils four- 
nissent une raie trop large. 
#: Nous mesurons le signal de résonance nucléaire 
de noyaux de silicium, soumis au seul champ H, 
donc placés loin des impuretés, l’effet solide a lieu 
grâce à l’existence du couplage dipôle-dipôle entre 
ces noyaux et les spins électroniques, et il semble 
qu’il faille faire intervenir un processus de diffusion 
de spin entre les noyaux de silicium pour expliquer 
quantitativement nos résultats. Cette explication 
est de toute façon compliquée dans l’état actuel de 
nos conditions expérimentales par le fait que nous 
saturons la résonance électronique en même temps 
que nous irradions dans des conditions favorables 
pour obtenir l'effet solide, mélangeant ainsi deux 
effets qui sont antagonistes. 

Par ailleurs il est connu que les processus de 
relaxation électronique sont complexes et qu’en 
saturant une fraction de la raie de résonance élec- 
tronique, on affecte tout le reste du spectre en 
mettant en œuvre au moins cinq processus de rela- 
xation différents [12] (pour un silicium dopé au 
phosphore). 

D’autres expériences sont prévues dans notre 
laboratoire dans lesquelles le rapport A (largeur 


. de la raie électronique) sur y (fréquence de réso- 


nance du ?°Si) sera plus faible. Ceci peut s’obtenir 
de plusieurs façons : 


a) En augmentant w, c’est-à-dire en utilisant 
un champ À, de 12 500 gauss, donc une fréquence w 
de 32 000 MHz et une fréquence % de 10,5 MHz. 
Av, /2 aura toujours la même valeur, mais Aw/gf 
sera 3,8 gauss. 


b) En diminuant Av ce qui peut être recherché . 
dans des échantillons contenant un certain taux 
optimum  d’impuretés (pour 3.101$  P/cm? 
Av, — 0,25 gauss). 

Signalons pour terminer que l’on peut envisager 
d'utiliser cette technique de polarisation dyna- 
mique suivie d'observation de la résonance nu- 
cléaire soit pour enregistrer des signaux de réso- 
nance nucléaire trop faibles pour être observés 
naturellement ou n’atteignant une valeur notable à 
basse température qu'après un temps de polari- 
sation trop long, soit pour détecter l'existence d’une 
résonance non décelable avec un spectrographe à 


A 
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résonance électronique. Dans ce dernier cas, une 
image de la structure hyperfine éventuelle serait 
même fournie. 

Nous sommes heureux de remercier M. A. Abra- 
gam, Chef du Service de Physique du Solide et de 
Résonance Magnétique au C. E. N. de Saclay, qui 
nous à suggéré ce travail et qui nous à constam- 
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ment suivi et aidé de ses conseils, pendant son. 
développement. 


Manuscrit reçu le 10 mars 1959. 


Note ajoutée à la correction : L'expérience b) proposée 
ci-dessus a été faite, elle donne lieu à un effet Overhauser. . 
Nous avons obtenu un facteur d’accroissement de 200 pour » 
le: Si à 4,20K. | 
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. INFLUENCE DES DISLOCATIONS 
SUR LES INTENSITÉS INTÉGRÉES DES RÉFLEXIONS DES RAYONS X 
PAR DES CRISTAUX DE GERMANIUM 


Par Mie F. LEFÈVRE (*) et À. AUTHIER, 


Laboratoire de Minéralogie et Cristallographie, Faculté des Sciences, Paris. 


Résumé. — On a introduit des dislocations dans un monocristal de germanium par des com- 


pressions successives et comparé les intensités inté 


grées absolues des réflexions des rayons X par ce 


monocristal pour différentes densités de dislocations. 


Abstract. — Dislocations have been introduced in a monocrystal of germanium by successive 
compressions and the absolute integrated intensities of the Bragg reflections of X-rays on (his 
crystal have been compared for different densities of dislocations. 


Introduction, — 11 est bien connu que linten- 
sité intégrée £ow/1 d’une réflexion hkl d’un mono- 
cristal réel est en général différente des intensités 


théoriques calculées dans les hypothèses du cristal 


parfait et du cristal idéalement imparfait. La 


théorie de l’extinction permet de décrire de façon 


approximative un cristal voisin de l’état idéa- 
lement imparfait et d'interpréter les intensités 


mesurées. Elle est cependant assez artificielle et les 


résultats obtenus sont peu concluants. Ceci est lié 
au fait que l’état idéalement imparfait est en réalité 
très compliqué du point de vue structural. Il 
semble donc qu'il serait plus simple de partir du 
cristal parfait, d'introduire des imperfections et 
d'observer la variation de l'intensité intégrée en 
fonction du degré d’imperfection. Si le type d’im- 
perfection prédominant est la dislocation, le degré 
d’imperfection sera caractérisé par la densité de 
dislocations. 

C’est dans cet esprit que nous avons commencé 
une étude du germanium. Nous avons choisi ce 
corps parce qu’il est possible d’en obtenir de beaux 
monocristaux artificiels, contenant peu de dislo- 
cations. D’autre part on peut créer des dislo- 
cations par déformation plastique à haute tempé- 
rature [1]. Battermann [2] a fait une étude de 
monocristaux non déformés de germanium et, pour 
la radiation du cuivre, il n’a pas observé de varia- 
tion d'intensité pour des densités de dislocations 
allant de 103 à 105 par em?. Par contre il a observé 
l'influence de défauts ponctuels (atomes d’impu- 
retés interstitiels) sur l'intensité intégrée. Denom- 
breux auteurs [3], [4], [5], [6] ont étudié expéri- 
mentalement la correspondance entre la largeur de 
raie des réflexions sélectives et la densité de dislo- 


‘cations, et ils l'ont comparée à la relation théorique 


_ établie par Gay, Hirsch et Kelly [7]. 


Étude expérimentale. — 1) MESURE DE L'INTEN- 
SITÉ INTÉGRÉE. — Les mesures ont été faites sur un 
double spectromètre à axe horizontal. Les faisceaux 


(*) Adresse actuelle : Centre de Recherches Métallur- 
giques; École des Mines, Paris. 


incidents el réfléchis sont reçus dans une chambre 
d'ionisation. Le courant produit est amplifié à 
l’aide d’un dispositif à lampes électromètres et 
mesuré par le déplacement du spot d’un galva- 
nomètre sur un papier photographique. Le cristal 
et la chambre sont animés d’un mouvement de 
rotation très lent (13°/mn pour le cristal). Pour 
chaque réflexion, on a pris la moyenne des mesures 
effectuées avec les montages parallèle et anti- 
parallèle afin d'éliminer l'influence de légères déso- 
rientations de la face de l'échantillon par rapport au 
plan réticulaire hkl. La longueur d’onde utilisée est 


- celle du molybdène et le monochromateur est cons- 


titué par un échantillon de calcite clivée. 

La précision sur les mesures d’intensilés inté- 
crées absolues est de 8 % environ. 

Les échantillons utilisés se présentent sous la 
forme de plaquettes parallèles à (111) ou (110) et. 
de cubes de ? em de côté dont les faces sont tail- 
lées parallèlement à (111), (011) et (211). Les 
faces sont polies soigneusement à l’aide d’alu- 
mine et d’eau sur du feutre. 


2) Misk EN ÉVIDENCE DES DISLOCATIONS PAR 
ATTAQUE CHIMIQUE. — L'attaquant utilisé est 
le CP4 qui est un mélange de 25 em? NO,H (40 °Bé), 
15 cm3 HF (40 %), 15 em? CH,CO H glacial et de 
quelques gouttes de brome [3]. Ce mélange doit 
être préparé plusieurs heures à l’avance. La durée 
de l’attaque est comprise entre 2 et 5 minutes et 
il est nécessaire que les faces soient polies et très 
propres. L'apparition de cônes d'attaque aux 
points d’aboutissement des dislocations sur la face 
n’a lieu que sur un plan (111), la vitesse d'attaque 
est en effet trop grande sur les autres plans. Les 
dislocations ne donnent lieu à des cônes d'attaque 
que si l’angle de la ligne de dislocation avec la nor- 
male à la face est inférieur à 300. Les échantillons 
utilisés possédaient avant déformation une densité 
de dislocations de 103 par em? environ (fig. 1). 

3) DÉFORMATION PLASTIQUE. — La déformation 
plastique a été réalisée par compression à une tem- 
pérature élevée, supérieure à la température de 
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375 0C à partir de laquelle le germanium devient 
plastique. On a effectué deux déformations suc- 
cessives sur le même échantillon, l’une à 550 °C et 
sous une pression de 50 kg/em?, et l’autre à 600 °C 
et sous une pression de 60 kg/em?. Dans le premier 


Frc. 4. — Cônes d’attaque sur la face (111) d’un cristal 
de germanium (cristal non déformé). Densité de dislo- 
cations : 6 X 10 par em? (X 215). 


cas nous avons obtenu une déformation de 2 0/0 
au bout d’une heure et dans le deuxième cas une 
. déformation de 3 °/0. La durée du refroidissement 


[of1] 


TG 2, 


depuis 550 0C jusqu’à 375 0C est de une demi-heure 
environ. La compression se fait suivant la direc- 
tion [011] et les lignes de dislocations formées sont 


dans le plan (011). Plusieurs systèmes de glisse- 
ment sont possibles, mais il est vraisemblable que 
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les dislocations formées sont suivant les direc- 
tions [211] et [211] (fig. 2). Les dislocations [211] 
sont parallèles à la face (111) et ne sont pas révé- 
lées par Pattaque chimique ; par contre les dislo- 
cations [211] font un angle de 190 avec[111]et sont 
révélées. La densité de cônes d’attaque après la 
première déformation est de 5 X 105 par em?envi- 
ron (fig. 3)et de2 X 106 par cm?après la deuxième. 


Fic. 3, — Cônes d’attaque sur la face (111) d’un cristal de 
germanium après une déformation de 2 °/0. Densité de 
dislocations : 5 X 105 par cm? (x 215). 


Si, comme il est probable, nous avons créé le même 


nombre de dislocations [211] et [211], nous avons 
ainsi fait apparaître 106 dislocations par cm? dans 
le cristal après la première déformation, et 4 x 106 
par cm? après la deuxième. 


Résultats. — Nous avons comparé sur le. 
tableau Iles intensités intégrées théoriques et expé- 
rimentales. Les intensités théoriques ont été cal: 
culées dans les trois hypothèses suivantes : cristal 
idéalement imparfait, cristal parfait sans tenir 
compte de l’absorption et cristal parfait en tenant 
compte de l’absorption (James [8], p. 323). Le 
calcul de l’intensité dans le dernier cas a été effectué 
à l’aide d’une machine Bull au Laboratoire de 
Calcul Numérique de la Faculté des Sciences. 

Nous avons pris pour la température de Debye la 
valeur de 3709 (Collins et Fan [9]). Les facteurs de 
structure sont ceux calculés par Freeman [10]. La 
correction due à la polarisation du faisceau par le 
monochromateur est négligeable. 

On voit que les intensités mesurées pour des den- 
sités de dislocations de 8 X 102 par em2, 105 par 
cm? et 4 X 106 par cm? sont comprises entre les 
valeurs calculées pour le cristal parfait avec absorp- 
tion et le cristal idéalement imparfait, et que l’in- 
tensité intégrée augmente avec la densité de dislo- 
cations. 


(, 


Re 
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: TABLEAU I 
INTENSITÉS THÉORIQUES INTENSITÉS MESURÉES 
PARFAIT PARFAIT IDÉALEMENT 
AVEC SANS IMPARFAIT DENSITÉ DE DISLOGATIONS 
(k, k, 1) ABSORPTION ABSORPTION 8 x 102? par cm? 106 par cm? 4 X 106 par cm? 
A TS 0 5 C1 0 LE 006 1498 106 49  X, 10—56 75 x 10-56 80 x 16—0 
(3,8, 3) 6,65 9,17 14,2 7,9 9,7 13 
(4, 4, 4) 4,81 6,70 410,1 5,3 6,4 Dis) 
(2) 10,6 PAT 833,9 13 18 20 
(2,2, 0) 24,7 SD, 118 56 67 — 
(4, 4, 0) 7,29 10,9 24,8 10 19 ee 


La figure 4 montre que la largeur de raie aug- 
mente avec la densité de dislocations, comme on 
pouvait le prévoir. Les dislocations qui contribuent 


14 


F1G. 4. — Comparaison des courbes de réflexion avant et 
après déformation (réflexion (333), position parallèle). 
— Courbe en trait plein : avant déformation. 
— Courbe en trait pointillé : après la première défor- 
mation. 


le plus à l’élargissement de la raie sont celles qui 
sont parallèles à la trace du faisceau de rayons X. 
Les dislocations formées sont parallèles à [211] et 
[211]. Si la trace du faisceau est parallèle à l’une 
de ces deux directions, on aura un élargissement 
notable, et beaucoup plus important que si la trace 


Fic. 5. — Diagrammes de Barraud-Lambot. 
a) Trace du faisceau parallèle à [011]. 
b) Trace du faisceau parallèle à [211]. 


est parallèle à [011]. C’est bien ce que nous avons 
observé sur les enregistrements et nous l’avons 
d'autre part vérifié avec des diagrammes utilisant 
un faisceau monochromatique focalisé sur la sur- 
face du cristal (fig. 5). 


Discussion des résultats. — Les deux principales 
difficultés expérimentales que nous ayons rencon- 
trées dans ce travail sont l’influence de l’état de sur- 
face et l’imprécision de la détermination des dislo- 
cations. 

Le polissage mécanique laisse toujours à la sur- 
face une couche perturbée. L'existence de cette 
couche conduit à un renforcement apparent de 
l'intensité intégrée du cristal non perturbé. Nous 
l’avons mis en évidence en comparant les intensités 
intégrées pour deux états de surface différents d’un 
même cristal. 

La méthode de révélation des dislocations par 
attaque chimique est imprécise et le dénom- 
brement est d'autant plus délicat que la densité de 
dislocations est plus grande. De plus, seules sont 
révélées les dislocations faisant un angle inférieur 
à 309 avec la normale à une face (111). 

Il est néanmoins certain que l’on observe dans le 
germanium une augmentation sensible de l’inten- 
sité intégrée et de la largeur de raie des réflexions 
sélectives des rayons X avec la densité de dislo- 
cations. La longueur d’onde utilisée était celle du 
molybdène. 

Nous remercions MM. Franke, Bernard et 
Burgeat, du C. N. E.T.et M. Garreta, dela C.S.F., 
qui nous ont aimablement fourni les cristaux de 
germanium. 

Ce travail a été effectué au Laboratoire de Miné- 
ralogie et Cristallographie de la Faculté des Sciences 
de Paris sous la direction de M. H. Curien. 

Manuscrit reçu le 8 avril 1959. 
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SUR LA FILIATION ‘Ge ©, As 


Par C:YTHIER!(f)eteA. HW -XTEINSIE 


Instituut von Kernphysisch Onderzoek, Amsterdam. 


Résumé. —— 7#Ge, formé par réaction #?Se(n, «n) avec des neutrons de 30 MeV a été isolé chimi- 
quement. Sa période, déterminée par des séparations successives As/Gre réalisées selon plusieurs 
méthodes, est trouvée égale à 2,1 + 0,1 h, en désaccord avec un résultat antérieur de Sugarman [1]. 


Abstract. — 78e produced by the reaction 8%Se(n, «n) *8Ge with 30 MeV neutrons has been 


isolated by chemical means. 


Its half-life was determined by successive milkings using different 


chemical procedures and was found to be 2.1 + 0.1 hours, in disagreement with an early result of 


Sugarman [1]. 


Dans le but de mettre au point un ensemble de 
méthodes qui permettent l’étude d’isotopes lourds 
du germanium et de leurs produits de filiation, 
nous avons étudié la chaîne 78. 

Le germanium était formé par irradiation de 
sélénium, sous forme de dioxyde solide (— 1 g), 
par les neutrons de la réaction Be (26 MeV d, n). 


1. Isolement du germanium. — PRrocÉDÉ. — 
Après irradiation, le dioxyde de sélénium est 


dissous à froid dans l’eau distillée en présence 
d’entraîneurs (2 mg Ge, 2 mg As), le germanium est 
extrait par le tétrachlorure de carbone d’une 
solution 9 M HCI en présence de chlore, et après 
plusieurs Jlavages de Ia couche organique 
par HCI 9 M, le germanium est réextrait par une 
solution 4 M HCI. 

Dans les expériences dont le but est la mesure de 
l’activité de la fraction germanium, le germanium 
est précipité par 1 ml d’une solution concentrée 


10”- = FRS AS 


DR el et 


Ce Al f 
deparation 5 10 
Ge/As 


£ (heures) 


€ (heures) 
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Fi@. 1. — Analyse de la décroissance de l’activité du germanium formé par les réactions Se(n, «) et Sein, «n) dans 


uneirradiation de 30 minutes. Le rayonnement a été mesuré à travers des filtres absorbants d'aluminium (150 mg/em?). 
I : Décroissance de l’activité totale. IT : Résultat de la soustraction de l’activité due au 77Ge (12 h) ; une compo- 
sante de æ 2,3 h est nettement présente, et l’activité due au 75Ge s’obtient par soustraction de cette composante. 


de Na,S en milieu HCI 6 M ; le précipité est filtré 
sur un filtre quantitatif, lavé par un mélange 
alcool-HCI saturé de HS, puis rincé par l'alcool et 
séché. 
Ce procédé est décrit ailleurs [2] avec des 
variantes permettant la séparation en moins de 
(*) Maintenant au Laboratoire de Physique des 


Rayons X de l’École Pratique des Hautes Études, Sor- 
bonne, 12, rue Lord Byron, Paris. 


deux minutes. L’extraction du germanium par CCI, 
a été étudiée par Fischer et Harre [3]. 

RÉSULTATS. — La figure 1 montre Panalyse de 
la décroissance de l’activité du germanium mesurée 
au compteur bêta à fenêtre mince (3 mg/cm?) avec 
un absorbant d'aluminium de 143 mg/em? de 
manière à absorber presqueco mplètement le rayon- 
nement bêta de 77As (39 h) produit de filiation 


N°7 


de 77Ge (12 h). Après soustraction de l’activité due 


au 12 h, il est possible d’observer la présence d’une 


période légèrement supérieure à 2 heures, et l’inten- 
sité relative de cette composante augmente si l’on 
mesure avec des absorbants plus épais. 

Une détermination exacte de sa période est diff- 
cile, car son observation est gênée par la présence 
du 82 min 77Ge. 

Une activité du germanium de période 
2,1 + 0,1 h a été trouvée dans la fission de l’ura- 
nium par Steinberg et Engelkemeir [4], qui ont 
étudiéson rayonnement bêta (E — 0,9 MeV) et 
signalé la présence de rayonnement gamma. Ces 
auteurs ont montré que ce germanium de 
période 2,1-h donne par filiation un arsenic de 
période 90 min et ils ont suggéré d’attribuer à cette 
chaine le nombre de masse 78 en se basant sur son 
rendement dans la fission. 

Une étudede la filiation 7$Ge F5 78As a été faite 
récemment par Sugarman [1]. Alors que Steinberg 
et Engelkemeir s’étaient bornés à constater la pré- 
sence des bêtas du 90 min As dans le rayonnement 
du 2,1 h Ge, ainsi que la présence d’un maximum 
dans sa décroissance, Sugarman a eu recours à des 
séparations successives. Ces séparations étaient 
effectuées par la méthode de distillation [5] avec le 
germanium isolé des produits de fission de l’ura- 
nium. Pour la période du ‘Ge, il. trouve 
86 -+ 1min{[1|,16|,et cette valeurest de plus de 30% 
inférieure à celle trouvée par Steinberg et Engel- 
kemeir. 

En raison de ce désaccord, il nous à paru utile 
d’étudier de plus près cette période de 2,1 h formée 
dans nos expériences et de vérifier s’il s’agit de la 
substance-mère de 7$As en ayant recours à des 
séparations successives pardes méthodes nouvelles. 
La-formation de 78Ge par une réaction : 

(82$e(n, «n)7$Ge 


est en effet possible avec les neutrons de la réaction 


Be (26 MeV d,n)[7]. 


2. Séparations successives As/Ge et déter- 
mination de la période du 7Ge. — La solution du 
germanium obtenue par la méthode d'extraction 
ci-dessus, agitée avec quelques gouttes d’hydroxy- 
lamine pour réduire le chlore, peut être utilisée à 
des séparations successives selon deux méthodes 
dont voici le principe : 


A) SÉPARATION As0/GE!. — l’acide hypophos- 
phoreux réduit Ge!Ÿ en Ge” [8] : 

GeCl, + H,0 + H,PO, = GeCl, + H4PO; + 2HCI 
et réduit-en milieu HCI concentré à chaud As! 
l’état d’arsenic colloïdal. 

Procédé. — Verser la solution de germanium dans 
un ballon contenant 10 ml d’une solution fortement 
chlorhydrique d’hypophosphite de sodium, ajouter 
30 m1] d’'HCI 6 Net 1 mgd’As*#. Couvrir le ballon 
d’un réfrigérant, porter à l’ébullition et prolonger 


à 
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l’ébullition une minute. Séparer le ballon du réfri- 
gérant, et filtrer d’un trait sur un filtre mem- 
brane n° 5. A intervalles de temps régulier, ajouter 
1 mg d’As* à la solution de germanium, maintenir 
à l’ébullition une minute, puis filtrer sur filtre mem- 
brane. 

Chaque séparation dure 1,5 minutes, aussi la 
méthode peut-elle servir à l’isolement de produits 
de filiation de courte période du germanium. 


B) SÉPARATION AS/GelŸ. — Prestwood [9] a 
proposé pour la séparation As/Ge l'extraction 
de AsT; d’une solution chlorhydrique par le chloro- 
forme, l’arsenic étant seul extrait pour une certaine 
concentration en acide iodhydrique. Nous avons 
étudié [2] le rôle de la concentration en HCI et HI 
dans cette extraction. La figure 2 montre la varia- 


75 
à 
= 
in 
50 
25 
ml. HI 45% 
2 Ê 6 8 10 12 TR TON Er) 
Fire. 2. — Extraction de AsT, d’une solution chlorhydrique 


par le chloroforme en présence d’acide iodhydrique. 
(Commentaires, cf. paragr. 2 B.) 


tion du taux d’extraction de l’arsenic de 15 ml 
d’une solution HCI3 N (courbe 1) ou 4 N (courbe IT) 
par 20 ml de CHCB, équilibré au préalable, en 
fonction du nombre de ml de HT (45 %) ajoutés. 

Procédé. —- Verser dans un entonnoir à décanter 
ia solution de germanium préparée par la méthode 
décrite au paragraphe 1. Ajouter 20 ml de CHCB 
(équilibré au préalable par HCI 4 N), 6 ml d’acide 
iodhydrique pA à 47 %, et 1 ml d’une solution 
d’entraîneurs contenant 0,5 mg d’As%* et 0,5 mg 
d’As5*. Agiter. Recueillir le chloroforme dans un 
second entonnoir à décanter contenant 10 ml 
de H,S0, 1 M. 

Ajouter à la solution iodhydrique du premier 
entonnoir à décanterune nouvelle portion de 10 ml 
de CHCI3 (équilibré au préalable par HCI 4 N). 
Agiter. Recueillir comme ci-dessus la phase orga- 
nique. 

Agiter le chloroforme dans le second entonnoir à 
décanter avec la solution H,S0, 1 M. Recueillir le 
chloroforme dans un becher. Verser la phase 
aqueuse dans un becher contenant 30 ml 


696 JOURNAL DE PHYSIQUE - NE 


d'HCI 6 M et 10 ml d’une solution fortement 
chlorhydrique d’hypophosphite de sodium. Après 
une minute au moins d’ébullition filtrer d’un trait 
sur un filtre membrane et laver avec de l’eau bouil- 
Jante. 

On obtient dans ces conditions une couche très 
mince d’arsenic métallique dont la répartition est 
très uniforme. 


C) Résuzrars. — Les deux méthodes À et B 
décrites ont permis d'étudier la filiation : 


77Ge (12 the 77ÂS (39,5 h). 


Le 77Ge était produit par la réaction Se(n, «)Ge 
et isolé par la méthode du paragraphe I quelques 
minutes après la fin de l’irradiation. Il a ainsi été 
possible de vérifier que ces méthodes permettent 
une détermination correcte de la période de la 
substance-mère. 


Si l’on effectueles séparations successives toutes, 


les heures, on observe dans les premières fractions 
non seulement la présence du 39,5 h 77As mais 
encore celle d’une activitéde 91 minutes. La figure 3 


Séparation 


As/Ge 


10 


5 10 15 20 


Fic. 3. — Décroissance de l’activité de l’arsenic, résultant 


de la filiation Gers As du germanium produit dans l’irra- 
diation du sélénium par les neutrons de 30 MeV. (Cette 
fraction arsenic a été séparée du germanium 1 h 25 min 
après la fin de l’irradiation, prise comme origine de 
lPéchelle de temps. Une séparation de purification a été 
effectuée 25 min après la fin de l’irradiation. Durée de 
Pirradiation : 30 minutes.) 


montre la décroissance, mesurée sans absorbant au 
compteur bêta, de l’activité de la première fraction, 
séparée du germanium après un temps de crois- 
sance de 4 heure. L'étude du rayonnement ainsi que 
la période montrent que le corps de 91 min est bien 
l’arsenic 78. 

La présence du 91 min As dans cette fraction 
arsenic prouve que sa substance-mère 7Ge a bien | 
été formée par une réaction : 

82Se(n, «n)°Ge. 
MONTE RO tree) 


rase, 4e 56 6€ Séparatior 


(0 


Fi. 4. — Séparations successives As/Ge par extraction du 
tri-iodure d’arsenic par CHCI. 

(Le temps de croissance du 91 min à partir de sa subs- 
tance-mère est de 1 heure pour toutes les séparations. 
Son intensité dans chaque fraction arsenic au moment 
de la séparation est représentée par une eroix.) 


La mesure de l'intensité du 91 min dans les 
fractions arsenic,séparées successivement toutes 
les heures de la solution de germanium, permet, 
comme le montre la figure 4, de déterminer la 
période de sa substance-mère : 

TGe) = 2124:0/40 
en bon accord avec les résultats de la mesure de la 
fraction germanium. 
Manuscrit reçu le 20 avril 1959. 
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MESURE DES MOBILITÉS D'IONS GAZEUX PAR L’ANALYSEUR PAUL LANGEVIN 


Par Mme E. MONTEL, 


École Supérieure de Physique et de Chimie de la Ville de Paris, Laboratoire du Directeur. 


Résumé. — Après avoir apporté à l’appareil quelques modifications d’ordre mécanique, on a 
précisé dans le détail les conditions de mesures les plus favorables en étudiant, sur l’air assez sec, 
la variation du courant d’ionisation des deux signes, en fonction de l’azimut de l’électrode collec- 
trice. On a tracé les courbes de variation du courant, d’une part à différence de potentiel constante U 
entre les cylindres fixes, pour diverses valeurs de la vitesse de rotation du tambour médian, d’autre 
part, à vitesse constante pour diverses valeurs de U. 

Ces courbes présentent un maximum d’autant plus aigu que la vitesse de rotation est plus faible. 
L’abscisse de ce maximum correspond d’après la théorie de l’appareil, à une valeur de la mobilité 
dont on a essayé d’interpréter la signification au point de vue, encore controversé, de l’unicité des 
formes stables d’ions présents dans le gaz. 


Abstract. — Aftér a few improvements had been made on the mechanical parts of the appa- 
ratus, the best conditions for measurement have been determined, in rather dry air. For that 
purpose, the variations of the ionization current of both signs, with the azimuth of {he collecting 
electrode, have been determined. 

The curves of variation of current have been drawn, first when the potential U between the fixed 
cylinders is constant, while the rotational speed of the middle one is varying ; then when the speed 
is constant and U varying. The slower the rotation speed, the sharper are the peaks of the curves. 
According to the theory of the apparatus, the abscissa of the maximum is related to a value of 
the mobility, the meaning of which is debatable, on the account of the fact that only one of se- 
veral stable kinds of ions are present in the gas. 
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Dans l'étude des ions gazeux par l’Analyseur 
Paul Langevin, la mobilité Æ d’une espèce déter- 
minée d'ions est donnée par la formule 


_ 20 3 SAS 


où 0 est l’angle de l’azimut de l’électrode collec- 
trice E avec celui de la fente-source F ; 


HECME 


© la vitesse angulaire du tambour tournant B 
percé de séries parallèles de fentes horizontales ; 

U la différence de potentiel totale entre les 
cylindres fixes A et CG; ag 

b et « des caractéristiques géométriques de 
l'appareil. ARE ns 

Des essais sommaires [2] effectués dans Pair 


ambiant avaient montré qu’on obtenait bien pour 
les ions des deux signes, des maxima de courant 
nettement séparés, en faisant varier l’angle 0 à 
vitesse et différence de potentiel constantes. 

Ces expériences ont été reprises de manière systé- 
matique après avoir apporté à l'appareil un certain 
nombre de modifications destinées, notamment, à 
assurer par des manœuvres plus faciles l'ouverture 
et la fermeture de la cloche, ainsi que l’orientation 
mécanique du cylindre intérieur avec une précision 
angulaire de quelques minutes. On a adapté un 
variateur de vitesse à moteur asynchrone syn- 
chronisé permettant d'obtenir, avec la stabilité que 
donne le secteur, une vitesse de rotation constante 
du tambour. Des vérifications avant et après 
chaque série de mesures ont montré que dans la 
plupart des cas cette précision est de l’ordre de 0,2 
à 0,4 %. 

Par ailleurs, une étude séparée au moyen d’un 
petit condensateur auxiliaire très maniable repro- 
duisant sensiblement les conditions géométriques 
de l’appareil, a permis de déterminer la forme la 
plus favorable à donner aux porte-sources et aux 
surfaces avoisinantes pour que la plus grande con- 
centration possible d’ions soit réalisée dans lPinté- 
rieur du cylindre À au voisinage immédiat de la 
fente F. 

Cette condition est essentielle pour obtenir, 
malgré de très grosses pertes, un courant mesurable 
au moyen de sources de polonium dont l’intensité 
ne dépasse pas sensiblement un millier d'U.E.S., et 
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sans utiliser un champ auxiliaire en deçà de la fente. 
Des mesures systématiques effectuées, les unes 
sur le petit condensateur, les autres sur PAnalyseur, 
m'ont permis de constater que linterposition du 
cylindre mobile constituant un écran grillagé, et sa 
mise en rotation, avaient pour effet de réduire le 
courant collecté dans un rapport voisin de cent. 
D'autre part, la théorie de lPappareil suppose 
que les ions pénètrent uniquement par diffusion 
dans l'intervalle A, B où ils sont captés par le 
champ électrique sans vitesse initiale. Cette condi- 
tion n’était pas respectée dans les premiers essais 
où La source unique, de quelques centaines 
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d'U. E.S., se trouvait placée latéralement sur un 
support métallique solidaire d’une électrode cen- 
trale portée à un potentiel différant de celui de À 
d’une valeur approximativement égale à U : ainsi 
les champs de part et d’autre de F étaient concor- 
dants et sensiblement égaux, de l’ordre de 30 V/cm. 

Il résulte de nombreux essais effectués sur le 
condensateur auxiliaire, que les conditions les plus 
favorables sont réalisées en plaçant deux sources 
d'environ un millier d’U. E. $. chacune, allongées 
parallèlement à la fente F, sur des supports isolants 
verticaux et symétriques, constituant des écrans en 
biseau, La figure 2 représente une coupe schéma 


{min | 


HTC? 


tique de ce dispositif : l’écartement des arêtes et 
leur distance à F sont calculés de manière que les 
rayons & soient juste arrêtés très près des bords 
de la fente sans qu'aucun d’eux puisse la traverser ; 
et la configuration du double porte-sources est telle 
que les rayons qui se croisent derrière l’écran soient 
presque en fin de parcours, c’est-à-dire au stade de 
leur pouvoir d’ionisation maximum. 


%k 
* X 


Des séries de mesures du courant d’ionisation ont 
été effectuées dans ces conditions sur les ions de 
Pair, d’une part à différence de potentiel constante 
pour diverses valeurs de la vitesse de rotation du 
cylindre mobile, d'autre part à vitesse constante 
pour diverses valeurs de la différence de potentiel U. 


On a renouvelé avant chaque série de mesures 
l’actigel placé dans la partie la plus intérieure de 
l'appareil, de manière à maintenir un état hygro- 
métrique sensiblement constant. Aucun champ 
auxiliaire n’a été utilisé pour l'étude des ions néga- 
tifs. Dans le cas des ions positifs l'intensité du 
courant étant, toutes autres conditions identiques, 
nettement inférieure à celle du courant négatif, on a 
ajouté, afin d’avoir des maxima de grandeurs com- 
parables, une faible différence de potentiel v de 
l’ordre d’une fraction de volt, entre le conducteur 
axial O et le cylindre À ; cela correspond à un 
champ de quelques centièmes de V/ém, qui ne 
pénètre certainement pas dans l’intervalle A, B et 
ne peut donc perturber la trajectoire des ions : ce 
fait a été vérifié par des mesures qui ont donné, au 


maximum de la courbe, exactement la même valeur 
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de 0, que v soit nul ou de l’ordre de grandeur indi- 
qué. Ce champ auxiliaire est rendu plus directif au 
moyen d’une courbure accentuée du conducteur O 
dans l’azimut commun du diaphragme de plexiglas 
et de la fente-source. 

L’intensité du courant a été mesurée par un élec- 
tromètre Compton réglé sur une sensibilité au 
potentiel de l’ordre de 10 m/V. 


* 
* * 


Dans toutes les courbes, on a porté en abscisses 
Pangle 0 compté positivement dans le sens de rota- 
tion du cylindre mobile, et en ordonnées une quan- 
tité proportionnelle à l’intensité du courant. 

Les courbes de la figure 3 qui concernent les 


| 
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ions négatifs, ont été effectuées à différence de 
potentiel constante ÜU — 100 volts pour diverses 
valeurs de la vitesse de rotation exprimée en 
nombre de tours par seconde N — «/2x. N a varié 
entre 0,5 et 2 t}s. 

Ces courbes appellent un certain nombre de 
remarques : 

1. Elles présentent un maximum assez aigu, et 
d’autant plus élevé que la vitesse de rotation est 
plus faible ; 

2. Elles ne sont pas exactement symétriques, et 
la dissymétrie s’accentue, avec un élargissement 
progressif de la base quand la vitesse augmente. 
Il faut noter que pour les faibles intensités, au- 
dessous de 2 em environ de l’échelle des ordonnées, 
la précision des mesures devient très médiocre. 


l(unites SFR 
Variation de linlensil£ ducoura 


Varialion 
N nombre de Tour par sec. f'I 
10 
Coufbes 4 (13 
15 
2 
2 _ II] = 
15 — 
14 
5 
O 


RTC 
En abscisse, angle 0 en minutes, en ordonnée intensité «. 


3. Cet étalement est nettement plus marqué du 
côté positif, c’est-à-dire dans le sens de la rotation. 
Il semble que la partie cavant » du faisceau subisse, 
par l’entrainement du gaz, un élargissement dû 
sans doute à un effet de diffusion plus important, 
en raison de son inclinaison plus marquée par 
rapport à la ligne idéale médiane (fig. 4). 

Il y a donc intérêt, pour effectuer des mesures de 
mobilités, à utiliser des vitesses faibles, bien infé- 
rieures à la limite imposée par le nombre de 
Reynolds, limite qui serait ici de l’ordre de 3 ts. 
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Des expériences portant sur des phénomènes tout 
différents confirment que des amorces de tourbil- 
lons se produisent nettement en deçà de la vitesse 
limite, et perturbent le caractère laminaire du 
mouvement du fluide, sur lequel se fonde la théorie 
de l’Analyseur. 

Les mesures effectuées sur les ions positifs ont 
donné des résultats analogues, avec un décalage en 
azimut correspondant à la différence de mobilités 
des ions des deux signes, mais la largeur des 
courbes, pour une même vitesse, est toujours plus 
grande que pour les ions négatifs. 


L’étude de la variation de l'intensité de courant 
en fonction de la différence de potentiel U à 
vitesse constante donne des courbes d’allure géné- 
rale semblables aux précédentes, et conduit essen- 
tiellement aux conclusions suivantes : 

En l’absence de tout champ auxiliaire ou pour 
de faibles valeurs de v, il n’est possible de faire 
varier ÜU que dans un intervalle assez limité ; en 
effet : 

pour U < 60 V environ, c’est-à-dire pour un 
champ inférieur à 20 V/em, il est extrêmement 
difficile de capter des ions diffusés, et cet effet est 
beaucoup plus marqué avec les ions positifs, le cou- 
rant devenant très faible et les mesures très impré- 
cises ; 

pour U > 100 V environ, le faisceau des ions 
diffusés, de mieux en mieux entraîné par le champ, 
tombe sur le cylindre extérieur C à une distance de 
plus en plus faible de l’azimut de F, c’est-à-dire 
que l’angle 0 devient de plus en plus petit ; la for- 
mule (1) montre que pour conserver dans ces con- 
ditions à 0 une valeur convenable, par exemple 
peu inférieure à une dizaine de degrés, il faudrait 
augmenter en rapport la vitesse de rotation, ce qui 
est impossible pour la raison précisée plus haut. 


Les valeurs de mobilités calculées par appli- 
cation de là formule (1) en prenant pour 0 max. 
les valeurs relevées sur les diverses courbes expéri- 
mentales sont, à 1 °, près : 


k — 1,70 cem/sec par volt/em pour les ions négatifs 
k — 1,13 cmisec par volt/em pour les ions positifs. 


_ Ces valeurs sont parmi les plus faibles relevées 
dans la littérature ; des expériences en cours sur 
l’air très sec conduiront peut-être à des chiffres 
plus élevés. 


*# 
*%X *% 


On sait qu’un point fondamental dans l’étude 
des mobilités est de se rendre compte si une courbe 
expérimentale met en évidence l’existence d’une 
mobilité unique ou très prépondérante, ou bien 
* celle de mobilités variables de manière continue. 

Il semblerait que les courbes de la figure 3 


puissent être interprétées aussi bien dans un sens 
que dans l’autre, la mobilité correspondant au 
maximum étant certainement prépondérante mais 
peut-être non pas unique. 
Toutefois, nous avons déjà noté que l’élargis- 
sement de la courbe, et surtout l’étalement du 
pied, est d’autant plus marqué que la vitesse 
d'entrainement du gaz est plus grande : ceci est dû . 
évidemment aux conditions de fonctionnement de 
l'appareil et ne saurait être attribué à la production 
de sortes d’ions de plus en plus nombreuses dans,la 
région intérieure au cylindre A. 


« 


Courbes 


Dec Al 


TE L:f(9) au répos{N:0) 
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© minules 


» No 


- toutes les catégories d’ions présents dans le gaz se 


# 


la 


à 


trouvent superposées sur les mêmes trajectoires, 
l’ensemble de celles-ci représentant simplement 
l'image de répartition des lignes de force du champ. 
Cette image se trouve transportée et un peu élargie 
du fait de l'entraînement par le gaz, mais sans être 
réellement « dispersée ». Si en effet on regarde les 
choses de plus près encore et si on mesure, en 
tenant compte de la différence d’échelle des 


- abscisses, l’intervalle angulaire au niveau de la 


demi-hauteur, on constate que cet intervalle a la 
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même valeur, de l’ordre de 2 degrés, sur les courbes 
N =0etN —0,5 et qu’il augmente ensuite peu à 
peu par le mécanisme d’élargissement du faisceau 
qui a été signalé. 

D’autres expériences sont en cours de prépa- 
ration pour préciser ce point délicat et pour étudier 
le « pouvoir séparateur » de l'appareil : ces expé- 
riences seront effectuées sur des gaz purs présentant 
des mobilités nettement différentes, puis sur des 
mélanges de ces gaz. 


Manuscrit reçu le 15 mars 1959. 
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REVUE DES LIVRES 


SrurroGk (P. A.), Optique électronique statique et dyna- 


mique. (Static and Dynamic Electron Opties.) 1 vol. 

14 X 22 cm, 239 pages, Cambridge University Press, 

1955, 30/s. 

Dans la série bien connue et appréciée des monographies 
des « Cambridge University Press » P. A. Sturrock Ph. D. 
publie cette « Optique électronique, statique et dynamique ». 

L'ouvrage est divisé en deux grandes parties. La pre- 


| mière « Optique électronique statique », traite le problème 


de la focalisation de particules chargées dans des champs 
électromagnétiques statiques. La seconde partie « Optique 
électronique dynamique » au contraire est consacrée aux 
problèmes de la focalisation de particules chargées dans des 
champs électromagnétiques variables dans le temps, comme 
on en rencontre dans les accélérateurs de particules. 

Nous trouvons cinq chapitres dans la première partie : 
Dans le chapitre 1 on établit l’équation qui définit la tra- 
jectoires des électrons (on écrit que cette trajectoire est 
stationnaire) ; deux exemples d’application de cette équation 
sont donnés (lentille électrostatique et lentille magnétique). 
Le chapitre 2 est consacré à l’optique géométrique classique 
où l’on reprend les méthodes de l’optique « lumineuse » 
utilisables en optique électronique ; les trois derniers cha- 
pitres sont consacrés à l’optique instrumentale avec appli- 
cation à l’étude des systèmes ayant un axe de révolution 
(propriétés des images issues de rayons paraxiaux, aber- 
rations...) et à l’étude des systèmes ayant un plan de symé- 
trie (par exemple les spectromètres f, les spectromètre de 
masse). 

La deuxième partie comprend deux chapitres consacrés 
aux problèmes de « focalisation constante » et aux pro- 
blèmes de « focalisation périodique » dans les accélérateurs 
de particules. 

Court mais clair et accessible, cet ouvrage est complété 
par une table et un index bien faits. Il est en outre maté- 


riellement bien présenté. 
J. BAaDoz. 


Barrioz (J.), La constitution des molécules ‘(1 vol. reli- 
16 X 25 cm, 258 pages, 80 figures, tableaux. Gauthier 
Villars, Paris, 1958, Prix 2100 F.) 


Un excellent ouvrage donnant les applications de la 
mécanique quantique aux divers problèmes intéressant les 
chimistes. Très simple, très clair, avec figures et schémas, 
les étudiants (à qui cet ouvrage s’adresse) ne pourront faire 
un meilleur choix. Ils y trouveront exposés les récents 
travaux des écoles de Pauling et de Mund-Mulliken., Voici 
un sommaire des chapitres : notions de mécanique ondu- 
latoire, atome de Bohr, liaisons ionique et covalente, 
données expérimentales, mésomérie, théorie des ions com- 
plexes de Pauling, orbitales moléculaires, liaisons métal- 
lique et intermoléculaire. 

J. WINTER. 


Messian (A.), Mécanique quantique. Tome 4er, (1 vol, 
relié, 16 X 25 cm, 446 p., Dunod, Paris, 1959. Prix 
3 900 F.) 


Une première partie (287 pages) est consacrée au forma- 
lisme et à son interprétation. Les principes de base et les 
connaissances mathématiques requises sont exposés avec 
une grande clarté. Opérateurs hermitiques, notation de 
Dirac, représentation de Schrœdinger et Heisenberg, etc. 
Une deuxième partie (104 pages) donne les principales 
applications simples : Décomposition de l’équation d’ondes 
en coordonnées polaires, problèmes de diffusion, oscillateur 
harmoniques. Enfin des annexes : théorie des distributions, 
fonction à et fonctions spéciales nécessaires. Ce livre 
s'adresse à des théoriciens et à des mathématiciens ; les 
fondements ont un développement très considérable, et les 
applications (tout au moins pour ce premier tome) n’en- 
globent que peu de cas. Mais les amateurs de rigueur et de 
clarté seront très satisfaits. 

J. WINTER. 
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RADIOACTIIVITÉ ARTIFICIELLE DANS LA STRATOSPHÈRE 


ar CÉLESTINE JEHANNO et Jacques LABEYRIE 


Centre d'Études Nucléaires de Saclay, Service d’Électronique Physique. 


Résumé. -_ Une mesure de concentration de l’air en poussières radioactives f d’origine arli licielle 
a été effectuée jusqu’à 12 000 mètres d’altitude dans là région parisienne, dans la matinée du 
20 novembre 1958. La teneur moyenne mesurée en émetteurs ( portés par des poussières est 220 fois 
plus élevée par unité de poids d’air que la teneur mesurée au sol le même jour. 


Abstract. — À measurement of the concentration of radioactive beta products of artificial 
origin in the dust of atmospheric air was made up to 12 000 metres (39 500 feet) altitude in the 
Paris region on November 20th 1958 during the morning. ; Ë 

The beta activity carried by the dust was on average 220 times higher per unit weight of air than 
the activity measured on the ground on the same day. 


Introduction. — Les explosions nucléaires dis- 
persent dans l’atmosphère, sous forme d’aérosols, 
des résidus radioactifs dont les retombées à la 
surface du sol et de la mer posent un. certain 
nombre de problèmes aux biologistes en général, 
et aux généticiens en particulier. La contamination 
de l’air au niveau du sol et de l’eau des préci- 
pitations est due à ces aérosols qui se propagent à 
la surface du globe, en gros de deux manières : 
tout d’abord les résidus qui ont été formés dans la 
troposphère et qui circulent avec les courants atmo- 
sphériques de basse altitude sont collectés par les 
nuages ou par la pluie et la neige circulant entre 
ceux-c1 et la surface. On estime que cette conta- 
mination par les couches de basse altitude peut se 
propager à plusieurs milliers de kilomètres du lieu 
de l’explosion. Après une explosion on peut cons- 
tater des pluies, neiges, etc. activées par celle-ci 
pendant une durée qui est de l’ordre de grandeur 
du mois. 

La seconde manière de contaminer le globe se 
fait par l’intermédiaire des résidus qui ont été 
entrainés dans la stratosphère lors de lexplosion 
et qui, par décantation et diffusion, descendent peu 
à peu dans la troposphère. 

Selon I1bby, les explosions dont la puissance est 
inférieure à l’équivalent de 1 mégatonne de T. N.T, 
sont en général considérées comme « tropo- 
sphériques »; celles dont la puissance dépasse l’équi- 
valent de 1 mégatonne de T. N.T., c’est-à-dire la 
grande majorité à l'heure actuelle, entraînent leurs 
résidus dans la stratosphère [1 et 2]. L’essentiel des 
résidus radioactifs se trouvent donc envoyés dans 
la stratosphère. Comment s’y comportent-ls ? 

D’après le rapport Sunshine, la décantation dans 
la stratosphère, suit en gros la loi de Stokes ; elle 
est extrêmement rapide au-dessus de 50 kilo- 
mètres : une particule de { micron descend de l’alti- 
tude 50 km à l'altitude 40 km en 15 jours, par 
contre cette même particule mettra près de 
200 jours à descendre de l’altitude 30 km à Palti- 
tude 20 km [3]. Or, les nuages et précipitations 


variées nettoient seulement la partie de l’atmo- 
sphère qui est comprise entre la surface et une 
altitude de 10 km environ. Il en résulte qu’il 
existe dans les premiers kilomètres de la strato- 
sphère une concentration importante de produits 
de fission une sorte de «réservoir » d’aérosols radio- 
actifs qui recouvre probablement la totalité du 
globe maintenant, et dont la richesse s’accroit sans 
cesse tout au moins en produits de fission à longue 
période, tels que le césium 137 qui a une période 
de 33 ans, ou le strontium 90 qui a une période 
de 20 ans. Le rapport du Comité Scientifique de 
PO. N. U. admet que si aucune explosion ne se 
produit plus, la concentration de ce réservoir en 
produit à vie très longue diminuera de moitié tous 
les 7 ans seulement par lente diffusion dans la tro- 
troposphère [1]. 

Les estimations des biologistes sur l'influence 
future possible de ces corps radioactifs ne peuvent 
se faire correctement, par conséquent, que si l’on 
connaît la concentration dans ce réservoir avec une 
bonne approximation. 

Nous avons done décidé de fancer une première 
série de mesures destinées à nous donner des valeurs 
de cette concentration tout au moins au-dessus de 
la France. 

En vue d’une ascension de ballons organisée par 
M. Audoin Dolfus et le C. A. S. D. N., et prévue 
pour atteiadre 20 kilomètres d'altitude, dans le 
courant du mois de novembre 1958, nous avons : 
disposé dans la nacelle de l’aérostat un dispositif 
de collection des concentrations d’aérosols radio- 
actiis très voisin de celui utilisé au sol. Il comporte 
essentiellement un petit aspirateur portant un filtre 
de section 100 cm? ayant un rendement de collec- 
tion voisin de 65 %, alimenté par une batterie 
d’accumulateurs à l’argent-zinc. La charge de cette 
batterie était prévue pour que l'aspiration dure 
trois heures et que le filtre collecte l’activité con- 
tenue dans 40 mètres cubes d’air environ. L’en- 
semble pesait 4 kilos. 

Le 20 novembre, à 7 h 50, par un temps très 
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calme, lagrappe de 30 ballons gonflés à 7 m3 environ 
au départ quittait avec sa nacelle le terrain de 
Villacoublay, à 20 km S.-O. de Paris. 


55 
Rhin 0e 01 
] 
F16, 4, — En pointillé, vol stratosphérique 


du 20 novembre 1958 (projection au sol). 


L'ensemble d'aspiration avait éLé mis sous ten- 
sion avant le départ et l'examen ultérieur a permis 
de conclure qu'il s'était arrêté peu de temps avant 
de revenir au sol. Le volume collecté par unité de 


km 


T Albtude 


| | Minutes 
O0 10 50 100 150 


Fic. 2, — Courbe temps-altitude, 
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temps est, à 10 % près, indépendant de la pression. 
Il y à donc eu intégration, surle filtre, des aérosols 
contenus dans l’ensemble du volume d’air où a 
voyagé la nacelle. Le radar Cotal de l'Observatoire 
de Trappesa repéréla position del’aérostat aussitôt 
le Tâcher et cette position a ensuite été donnée, de 
minute en minute, pendant toute l'ascension. Après 
3 heures de vol et après avoir atteint l’altitude 
de 11200 mètres, l’aérostat était au sol près de 
Clermont à 50 kilomètres au Nord de Paris. Nous 
indiquons sur la figure 1 la projection au sol du 
trajet de l’aérostat ; sur la figure 2 sont indiquées 
les différentes altitudes où il se situait en fonction 
du temps, et sur la figure 3 on a indiqué le volume 
d'air filtré pendant le séjour dans une couche 
épaisse de T km en fonction de l'altitude. Ce 


20F4 


a — — — — 
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| 
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| 
l 
| 
| 
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Volume 


F Altitude Am, 
(0 E) 10 


— Masses d’air prélevées par tranches de 1 kim. 


re 09 


20 novembre la limite stratosphérique se situait 
aux environs de 9 000 mètres d’altitudé. Le filtre a 
donc séjourné environ 90 minutes dans la strato- 
sphère, sur une durée de fonctionnement totale de 
170 minutes, et a filtré 18 m° dans la stratosphère 
sur un total de 35 m° d’air. L'activité du filtre a été 
analysée à partir du lendemain 21 novembre. 

La radioactivité B a été mesurée à l’aide d’un 
photomultiplicateur muni d’un cristal de tétra- 
phénylbutadiène, et d’un ensemble de comptage à 
impulsions. 

Le filtre a collecté 2570uucurie deradioactivité f. 
La radioactivité artificielle au niveau du sol le 
20 novembre était de {À uu e/m° d’air et on a admis 
que jusqu’à 5 000 mètres les concentrations dans 
l’air étaient de cet ordre. Laconcentration moyenne 
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mètres était donc de 


11 000 


entre 5 000 et 
91 uu c/m$ d’air. 


/mpulsions/sec. 


100+ 


75F 
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Fic. 5. — Spectre y. 


En comparant les concentrations par unité de 
poids d’air nous avons : au sol : 0,77 uy curie/kg 
d’air ; valeur moyenne entre 5000 et 11 000 m : 
174 pu curie/kg d’air. 

La période apparente de la radioactivité B était 
de 25 jours au début de la décroissance. 
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Aucune radioactivité « n’a pu être décelée bien 
que la limite de sensibilité de l’appareillage de 
mesure utilisé eut permis la détection de moins de 
0,1 uu c/mÿ d’air. 

La radioactivité y a été analysée à l’aide d’un 
spectrographe dont la tête de détection est un 
photomultiplicateur muni d’un cristal d’iodure de 
sodium activé au thallium. La faiblesse de l’acti- 
vité y collectée (due au faible volume total filtré) 
n’a permis de détecter avec certitude que quatre 
éléments : 


période 32 jours 


Cel4t 0,145 MeV 

Ru 0/5 MeV période 40 jours 
PL 0 72807 52MeN période 65 jours 
Nb%5 0,76 MeV période 35 jours 


Ces éléments sont les mêmes que ceux que l’on 
trouve au niveau du sol. 


Conelusion. — Cette première mesure a permis 
de collecter en quantités très mesurables des élé- 
ments radioactifs au voisinage de la limite tropo- 
sphère-stratosphère. 99,6 % de l’activité collectée 
au total a été prélevée au-dessus de 5 000 mètres. 

La composition radioactive des aérosols est la 
même que celle trouvée au niveau du sol. 

Le résultat le plus intéressant est que, dans cette 
mesure, le 20 novembre 1958 au-dessus de Paris 
l’activité spécifique moyenne d’un m° d’air au- 
dessus de 5 000 mètres est au moins 90 fois supé- 
rieure à celle qui existe au niveau de la mer, et celle 
d’un kilogramme d’air est au moins 220 fois supé- 
rieure. Ces rapports sont encore à majorer du fait 
que l’on a estimé que le nettoyage par les nuages 
n'avait lieu que jusqu’à 5 000 mètres et, d’autre 
part du fait que l’on n’a pas tenu compte de la 
colonne d’air chaud qui surmonte la région pari- 
sienne et qui amène de l’air du sol en haute altitude. 

Par ailleurs, ces résultats sont comparables à 
ceux qui ont été publiés par la Norvège en 1957 [4]. 

La prochaine mesure s’effectuera en déclenchant 
V’aspiration à des niveaux prédéterminés sur des 
filtres séparés : on n'aura plus ainsi à faire d’hypo- 
thèse sur la répartition de l’activité spécifique. 


Manuscrit reçu le 24 mars 1959. 


[3] Project Sunsuine, R-251, À. E. C., Washington 
__ 1953, August 6. 
[4] Hvinpen(T.), Fors varets Forsknings Instituitt NDRE- 
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CONTRIBUTION À L'ÉTUDE DE LA RÉFLEXION DE L'INFRAROUGE LOINTAIN 
PAR LES RÉSEAUX ÉCHELETTE 


Par MM. ARMAND HADNI, CHrisrian JANOT et Enmonn DECAMPS 


_ Résumé. — Nous avons essayé d'expliquer pourquoi un réseau Echelette utilisé dans l’ordre 
zéro comme filtre pour la région de 150 y à 300 u se comportait différemment suivant les positions 
relatives du plan d’incidence et du plan de section principale du réseau. 


Abstract. — The diffraction problem of the echelette grating is considered by an approximate 
method for both positions of the principal section plane of the grating relative to the incidence 


plane : parallel and perpendicular. 


| We explain why the zero order is larger in the second case 
and derive an accurate use of echelette gratings as zero order filters in the far infrared. 


The 


theory is verified by experiments with different gratings. 


A. Formules d’un réseau plan 
dans le cas le plus général. 


I. Conventions et définitions. —- Nous convien- 


.drons de rapporter la surface du réseau à deux axes 


rectangulaires Ox, Oy de telle sorte que Oy soit 


. parallèle aux traits du réseau. Nous appellerons 


alors le plan formé par Ox et la normale Oz au 
réseau Le plan de section principale. 


reset: 


Étant donné un rayon incident OI, il sera défini 


. parles angles «, 8, à, qu'il fait respectivement avec 


les axes Ox, Oy et Oz. Les droites O7, OI défi- 
nissent le plan d'incidence. Nous appellerons 4: 
l'angle de l’axe Ox avec la trace du plan d’inei- 


- dence dans le plan xOy. Nous définirons de la même 


façon, pour un rayon diffracté OD, les angles 


> Bo ia et V2 ainsi que le plan de diffraction (fig. 1). 


Nous aurons done le groupe de relations : 


COS œ> — Sin Lo COS Vo 
cos B, — sin & sin ds. 


sin ii COS V1; 
sin z, sin d,; 


COS % 
cos Bi 


(1) 


Nous adopterons les conventions de signe sui- 
vantes : les angles relatifs au rayon incident seront 
positifs, et les angles relatifs au rayon diffracté 
seront positifs ou négatifs suivant qu’ils seront de 
même sens ou de sens contraire aux angles corres- 
pondants du rayon incident. Par exemple, sur la 
figure 1, & est positif et à positif ; sur la figure 2, 
ï est positif et &, négatif. 


IT. Diffraction par une bande réfiéchissante rec- 
tangulaire appartenant au réseau. — Le plan xOy 
devient le plan de la bande. Soient a et b les deux 
dimensions du rectangle, respectivement suivant 
Ox et Oy. Les différences de marche totales pour 
ces deux dimensions sont respectivement : 


Ay = à (COS «3 + COS >) 


2 
Ày = b (cos B, + cos f). @) 
L’intensité diffractée en fonction de la direc- 
tion &,, est donc régie par la relation : 


x a (COS &«, + COS &) | ? 

À 
ra (cos «, + COS &) 

\ À ei 

x b (cos 6, + cos Be) \? 
DR 

rb (cos B, + cos B:) 

À 


sin 


sin 


Les directions d’éclairement maximum sont 
celles données par l’une ou l’autre des relations 
suivantes : 

a (cos «1 + cos Be) = KA 
b (cos B, + cos f;) k'A. 


(4) 
Ces relations définissent deux familles de cônes 
circulaires, respectivement COaxIaux. 
Le phénomène se simplifie dans le cas où l’un des 
côtés b par exemple, est beaucoup plus long que 


45 
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l’autre. Dans ce cas, il n'existe pratiquement pas de 
lumière en dehors des directions 


cos PB + cos PB: = 0 (4) 


et la relation (3) devient : 
Tr œ (COS &1 + COS 2) 


PRO RU TR et (3°) 
( T & (COS œ4 ++ COS 2) 


sin 


1 16 


À 


III. Réseau plan. — Considérons maintenant un 
ensemble de N facettes réfléchissantes de largeur 4, 
situées dans un même plan xOy et séparées l’une de 
l’autre par des espaces non réfléchissants. Soit b la 
période du réseau schématique ainsi constitué. 
Considérons un point O’ de coordonnées xy dans 
le plan xOy. La différence de marche à l'infini pour 
deux rayons parallèles diffractés en O et O’ sera : 


À = (cos «, + cos &) + y(cos B, + cos B) (5) 


et la différence de phase, 4 — 2xA /A. 

Les directions d’éclairement maximum seront 
déterminées par les relations de concordance de 
phase : 


(6) lHI(COS ci cos x À (a) 

Ly (cos B: + cos B:) — k, À (b) 
Mais y est ici une variable continue et il n°y aura 
de direction d’éclairement maximum que pour 
Pat 0: 

Par contre, + est une variable périodique, de 
période b et 1l suflira que pour x — b, la rela- 
tion (6a) soit vérifiée. Les relations (6) deviennent, 
donc : 


b (cos &, + cos &) = KA 6’) 
} 
) 


cos. 8; + cos PB; = 0, 


Compte tenu des relations (1), (3’), (6”), l’inten- 
sité diffractée dans une direction (1%, de) par un 
réseau simple s'écrit : 


sin_(N o/2) 
® sin (w/2) 


(N étant le nombre Lotal des traits 
du réseau) 


I — 


Sin 1 COS Sin L COS 2 
( sin T a | à P1 u 2 , 
TER Rte 
+ É l, COS © + Sin £» COS =) 
À 


ete Sin &y COS 1 —- Sin à COS o. ë 
sin Nrb ( L 2 PL 2 ") 


NI 
== 


À 


; sin i, COS Sin £, COS ®, 
sin 7 b ( 1 BE 2 ) | 


avec sin 2, Sin W, + sin &, sin ÿ, = 0. 

Les relations (6°) montrent que les directions 
d’éclairement maximum constituent une gerbe 
conique [1] comprenant le rayon géométrique 
(cos PB, + cos PB, — 0 ; cos «, + cos & = 0). 
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B. Cas d’un réseau Echelette. 


I. Répartition de l’énergie dans les différents 
ordres. — Dans le cas d’un réseau Echelette, nous 
allons considérer seulement la moitié des facettes. 
Chacune constitue une bande réfléchissante incli- 
née d’un angle Ë sur le plan du réseau, si bien que le 
système d’axe relatif à une facette se déduit du 
système d’axe relatif au réseau par une rotation 
d'angle £ et d’axe Oy. Donc, en affectant d’un 
indice F les paramètres relatifs à une facette, nous 
aurons : 


COS &yp —= COS 3 COS Ë — COS L, Sin 
COS Gop — COS %y COS 6 — COS t sin 6 (8) 
cos Gr = Cos GP: 
cos Boy — cos (2. 
Les formules du réseau deviennent donc : 
12 


rer : ; 
sin [= (cos B, + cos æ,) cos 6 — sin € 
(COS 14 + COS &) ] 


T 4 


cab 


ET à 


2 


(cos & d cos æ) cos 6 — sin 6 
(cos t, + cos &) 
sin (Nr RP, 
| sin (rAJN) | ‘? 

0 = cos B, + cos B. (cd) 

(9) 

Le problème de la répartition de l'énergie dans 
les différents ordres suivant la longueur d’onde 
consiste à étudier comment se comporte le terme : 


d’une facette quand À — k à, c’est-à-dire la varia- 
tion de 


| À = b (cos «; + cos &) ‘(b) 


{ s TT | 2 
| Sin |—— { (cos &;r + cos aa] 
PE ER 


| I 4 
. (COS œim + COS œx) 


quand b (cos x, + cos &) = k 2 

avec cos B, + cos Ps = 0. 
Compte tenu des valeurs calculées en (8) pour 

COS &yr Eb COS toy, NOUS pouvons écrire : 


;- T a | cos k RE mr - : 2 
Sin |— | b sin 6 (cos &, + cos & ] 
de — - = ZE n “7 
TT & [COS k XE rs x rt 
Mae sin € (cos z, + cos )| 


quand b (sin à, cos 4, + sin à, cos d) = 42 
avec Sin ?, Sin Y, + sin 1, sin d, — (0. 

Nous avons précisé cette étude par le calcul et 
par l'expérience pour deux positions particuliè- 
rement intéressantes du réseau. 


mn * 3 4 + 4 
4) PLAN D'INCIDENCGE PARALLÈLE AU PLAN DE 
SECTION PRINCIPALE (fig. 2). — C'est dans cette 
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position que sont généralement utilisés les réseaux. 
Dans ce cas, nous avons 4, — 0. 
Les relations précédentes deviennent alors : 


sin { sin (1 — E) + sin (49 — Ë) | « 
= (10) 
T 4 : 
nu (t — Ë) + sin (és — Ë) } 
\ D (sin 2, + sin &) + & DEN) 


Il faut remarquer que dans un ordre donné, les 
longueurs d’onde resteront inférieures à une valeur 
maximum (Au)! Correspondant à une direction de 
diffraction 1, — 7/2. Soit donc : 

À < (am)n 


b : 
Fe (sin &, + 1) 


ke 
v> (vu = b (sin à = is 7): 
Par ailleurs, la quantité Y atteindra sa valeur 
maximum quand l’argument du sinus sera nul et la 
variation de Ÿ en fonction de À se fera suivant le 
type sin w/u bien connu. Donc, dans un ordre 
donné, l'intensité sera maximum pour une lon- 
gueur d'onde telle que : 


OA EMA NES 2) Ë 
OÙ iy ——1, + 26 (direction de la réflexion spé- 
culaire). 
Compte tenu de la relation 
b (sin &, + sin &) = KA 
on'obtient finalement : 
2b sin£.cos (1, — Ë) = k À. 


Par CORÉCNENE la fréquence v, dans un ordre k 


Sera: 
k 


E cos (ti — £) 


(sh = 2b sin 


On retrouve la formule donnant les fréquences de 
miroitement d’un réseau Echelette utilisé dans les 
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conditions usuelles [2] et le facteur de réflexion du 
réseau est représenté par la figure 3. 


H=1 


2 6 sin &. cos (L,-8) 


Free 


y sy pe 


Nous pouvons remarquer que plus le réseau est 
attaqué sous une grande incidence, plus le domaine 
des longueurs d'onde passant dans l’ordre zéro avec 
une énergie supérieure à 50 % est étendu (les traits 
paraissent plus serrés). 


b) PLAN D’INCIDENCE PERPENDICULAIRE AU 
PEAN DE SECTION PRINCIPALE (fig. 4). — Dans cette 


= 


n Cône 


Hore 3 de diffraction 
v’ D. = 7/2 


P2 = T/2 -t; 
Price 


position du réseau, nous avons ; —4r]2 cel 
œæ —Tr/2les formules deviennent alors : 
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[ ï TT A (ee : : = te VE 
sin |——} sin t, COS Ÿ, cos ê — sin £ 
x 2 
(cos 1, + cos b) | 
VER RE RE = AE) 
RAC MEANS : _ NE 
3 { sin à COS YA COS Ë — sin 6 
(cos ti, + cos 12) ] 
DISTINTAC OU NN (b) 
sin &, + sin &, Sin ÿ, == O. (c) 


Dans un ordre donné, nous voyons que la varia- 
tion de l'intensité avec la longueur d'onde est 
représentée par une courbe du même type que pré- 
cédemment. Nous allons calculer la longueur 
d’onde (Aÿ3)1 pour laquelle l'intensité est maximum 
dans l’ordre k, c’est-à-dire celle pour laquelle l’argu- 
ment du sinus s’annule. Les 3 relations (11) nous 
donnent : 


: s k 1 
COS 1 + COS > — AT Te 6 (a) 
D 
ce Sn (&) (12) 
Sin 2, + sin &, sin d, = 0. (c) 
Il s’agit, à l’aide de ces trois relations, 


d’exprimer (Aÿ)1 en fonction des données connues, 
relatives au rayon incident et au réseau, c’est-à- 


dire £ et 1.. 
La relation (12, b) nous donne : 
Per 
Sin D n 
d’où 


ECTE 
COS t = \/: 82%, 
b? cos? 4, 


Les relations (12, b) et (12, c) nous permettent 


de tirer : e 
b sin t 
Lords = 1 
He k(XB)L 
comme 
1 b2 sin? z 
E + tg? Me = 1 - 
cos? 4 k? BL 
CN ; 
cos & =/14 TT re 


En portant cette valeur dans la relation (12, a), 
on obtient : 


2 32 L 
COS 11 +- V0 Le : ES i- ie, 


1 
tg E 
Toutes simplifications faites, on arrive à : 


b cos 1, sin 2€ 


(CSS 


PTE 
b £0s 1, sin 26° 
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Par ailleurs, l’étude.de la figure 4 ainsi que celle 
des relations (12) nous montrent que la lumière 
diffractée n'existe pas en dehors d’un cône ; les 
angles à, et 4, ne peuvent done varier qu'entre 
deux valeurs limites. Aïnsi : 


Il en résulte évidemment que toutes les lon- 
gueurs d'onde ne peuvent coexister dans un ordre 
donné. La longueur d’onde maximum (Au)z dans 
l’ordre k, sera celle donnée par la relation (11, b) 
quand à, — r/2 et Vs — 1i,, ce qui correspond à 
l’observation dans le plan du réseau. Done 


WI 4 


fl < lé] <| 


ne BIS 


\ b cos & 

(Ami = — k 0) 

du ne. (15) 
mL b cos 1, ) 


Nous constatons donc que lorsque le plan d’inci- 
dence est perpendiculaire au plan de section princi- 
pale, le domaine des longueurs d’onde passant dans 
un ordre est plus étendu que lorsque le plan d’inci- 
dence est parallèle au plan de section principale. 
D'autre part, l’existence d’une longueur d’onde 
« seuil » (Au) fait qu’un domaine important se 
trouve uniquement concentré dans l’ordre zéro. 
Cette «longueur d’onde seuil » se trouvant relati- 
vement assez proche de la longueur d’onde réfléchie 
dans le «blaze » pour l’ordre 1, | 


Hire 


. Nous avons présenté (fig. 5), la répartition de 
l'énergie suivant la longueur d’onde dans les dif- 
férents ordres en ne tenant compte que du premier 
maximum et en admettant que ce qui n’est pas 
dans l’ordre 1 se trouve dans l’ordre zéro. 


©) ÉTUDE EXPÉRIMENTALE DES PROPRIÉTÉS PRÉ- 
CBDENTES. — Nous avons pu vérifier les propriétés 


' 
4 
A 
ns 
“4 
À 


précédentes à l’aide d’un spectrographe conçu pour 


la région de 150 4 à 300 4. Dans cet appareil, en 
plus des filtres classiques destinés à éliminer les 
plus courtes longueurs d’onde [3], nous utilisons 
dans l’ordre zéro un réseau Echelette de forme 
carrée. Les caractéristiques d'utilisation de ce 
réseau étaient telles que 


E — 960 A 
soit 
sin £ — 0,438 sin 2€ — 0,788 
SIDA 07 0 COS 0707 


COS (21 — Ë) — 0,945. 


Dans ces conditions, l'application numérique des 
relations précédentes donne : 


0,828 b 
Blu = k 
D 
NO SD 
1,707 b 
| (mn = : £ 
k 
| Cat = 556% 
se 0,547 b 
B JL LE ke 
der 
sl = 5355 
0,707 b 
(Am)1i = E 


Cuir = 0,707 b' 


Nous avons représenté (fig. 6, 7, 8) sur les mêmes 
graphiques la variation du facteur de transmission 
en fonction de la longueur d’onde dans les premiers 
ordres pour la position parallèle, en trait fort, et la 
position perpendiculaire en trait fin pour trois 
réseaux différant seulement par le paramètre, D. 


On voit de façon évidente que le domaine rassemblé 
dans l’ordre zéro s’étend beaucoup plus vers les 


grandes fréquences lorsque les plans d'incidence et 
de section principale sont perpendiculaires. Les 
spectres obtenus avec notre spectromètre, en rem- 
plaçant successivement un miroir plan par chacun 
de ces trois réseaux dans les deux positions possibles 
vérifient cette conclusion et permettent, avec une 
certaine précision, la détermination expérimentale 
de la fréquence de coupure. Les résultats sont assez 
satisfaisants. Jusqu'à présent, les expériences n’ont 
pu être réalisées qu’en lumière convergente et les 
angles utilisés dans nos calculs concernent les 
rayons incident et diffracté au centre du réseau 
filtre et passant respectivement par les milieux de 
la fente d’entrée et de la fente de sortie. Une véri- 
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fication précise sera faite prochainement en lumière 
parallèle. 


IT. Répartitions des différents ordres dans l’es- 
pace. Vérification expérimentale. — Nous avons 
vu que les directions d'intensité maximum nous 
étaient données par Les relations : 


| b (cos 1 + cos æ) — kA 
lcos B, + cos Be = 0 
ou 
b (sin 1, cos d, + sin &, cos du) = kX 


Sin 2, Sin d, Æ sin %, sin dr — 0. 


T 


Lorsque le réseau est utilisé comme filtre, on 
l’oriente de façon que le rayon moyen diffracté dans 
l’ordre zéro (1, — —1,), tombe au centre de la 
fente de sortie. Celle-ci forme un rectangle dont les 
deux dimensions sont du même ordre de grandeur 
et assez importantes pour que des rayons diffractés 
par le filtre dans des directions s’écartant du rayon 
moyen de + di — 100 puissent arriver sur la fente 
de sortie. Dans le cas où les plans d’incidence et de 
section principale sont parallèles, les relations pré- 
cédentes se réduisent à : 


b (sin 1, + sin &) = k À. 


Le premier membre n’est plus nul si l’on prend 
lo —=— 1, + di; il arrive donc sur la fente de 
sortie des radiations d'ordre 4 - 0. La plus grande 
longueur d’onde de chaque ordre qui tombera sur le 
récepteur sera telle que : 


kr) = b [sin à, — sin (1, + Ai)] 


avec nos conventions de signe et si l’angle au 
sommet du cône tolérable est égal à 2A7. 
Soit, en assimilant sin Az à Ar et cos Ai à 1 : 


d b cos 1 At | 

OMIS » 
| k 

: | 


C'est-à-dire qu’en plus des longueurs d’onde com- 
prises dans l’ordre zéro, il tombera sur le récepteur 
les longueurs d’onde inférieures à D cos à Ar. 

Dans le cas où les plans d'incidence et de section 
principale sont perpendiculaires, les relations pré- 
cédentes s’écrivent : 

b'sin & cos 4, = KA 
Sin 1, + sin t, sin ds = (. 

Avec les mêmes notations que précédemment, la 
plus grande longueur d’onde, étrangère à l’ordre 
zéro, qui tombera sur le récepteur sera telle que : 

{ b [sin 1, + Ai cos i,] cos We = k A 
1) 


Üsin &, — (sin à, + Ai cos i) sin d, 
ou 
Re b [sin &, + Ar cos à] cos d, 
(AMI = = 
ke 
SIN NA TCOST ES 
= © sin 4. 
SIN £; : 
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De la dernière relation, nous allons tirer , pour 


le porter dans l'expression de (Au) 


SIN M ATICOS RER 
in? { 08? À, . , = sin“ D, 
Sin? Ur = COS > ETES QU 
soit 
V'Ai sin 24 
COS [UP —= CNRS LIRE CET DEC PS 
2 — Sins + Aicosi 
Done 
b VAisin 2i 
(wi = NÉS 


Dans le cas de notre étude expérimentale, nous 
avons t — 450 et A1 — 59 —(,08/radian: 

Les expressions précédentes prennent done dans 
ce cas les valeurs numériques : 


Or = 0,0615 5 
(Aw)1 = 0,3 6. 


Nous avons consigné dans le tableau ci-dessous 


les valeurs de (Aw’hrr et de (Am’)z pour les différents 
réseaux étudiés et en prenant 4 — 1 pour avoir les 
plus grandes longueurs d’onde, celles qu’il serait le 
plus difficile d’éliminer : 


bu (Aw)n (Aw)L 
495 8 38 
250 45 75 
390 il 105 


80,3 94 
124 106 83 ps 


Fr6, 19; 


Nous constatons sur les courbes des figures 6,-7; 
8 et 9 que ces radiations sont mal transmisés dans 
l’ordre k —1. De plus, leurs longueurs d’onde 
étant très inférieures à celles qu’on utilise il devrait 
être facile de les éliminer à l’aide de différents filtres 
placés en permanence dans le spectromètre, Cette 


1 
| 
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- conclusion à pu être vérifiée avec précision en 
mesurant l’énergié parasite de longueurs d’onde 
- inférieures à 30 Lu avec un écran de KBr. Elle est 


… nulle, à 1 % près (précision des mesures) dans tous 


pad Sa ti Et] 


. les spectres réalisés avec une lampe à vapeur de 


mercure entre 150 et 330 x lorsqu'on utilise 


.- 2 réseaux filtres, l’un à traits horizontaux distants 
de b — 250 y, l’autre à traits verticaux distants 


deb — 125 p. 
Par contre, il n’est plus possible d'éliminer com- 


. plètement la lumière parasite si l’on remplace cette 


lampe par une source thermique(Globar) qui émet 
surtout dans l’infrarouge proche et c’est cette 
expérience qui nous a conduit à reprendre l’étude 
des réseaux Echelette dans le cas le plus général. 
En résumé, il se confirme que les réseaux Eche- 
lette peuvent constituer des filtres passe-bas excep- 
tionnels. La théorie fait prévoir un facteur de trans- 
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mission de 100 % dans une zone de basse fréquence 
dont on peut choisir la largeur. L’expérience con- 
firme parfaitement ce facteur de transmission remar- 
quable. De plus, la transmission baisse très rapi- 
dement à partir de la longueur d’onde de coupure. 
En choisissant convenablement les paramètres du 
réseau et les conditions d'utilisation (traits hori- 
zontaux ou verticaux), on doit pouvoir améliorer 
considérablement leur efficacité dans chaque cas 
particulier. Nous projetons l’étude expérimentale 
de ces filtres en lumière parallèle en vue de vérifier 
avec plus de précision les propriétés trouvées et 
aussi d'étudier des effets possibles de polarisation 
de la lumière par les réseaux Echelette décrits par 
plusieurs auteurs [3-4] mais dont la vérification 
expérimentale n’a pas encore été établie à notre 
connaissance de façon satisfaisante. 


Manuscrit reçu le 2 mars 1959. 
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EXPOSÉ ET MISE AU POINT BIBLIOGRAPHIQUE 


PRÉSENCE DES DISLOCATIONS DANS LES CRISTAUX 


Par ADRIENNE R. WEILL, 


Résumé. — Jusque vers 1949, on pouvait encore se poser la question de la valeur concrète 
de la théorie des dislocations, parce que l’expérience n’était pas capable de mettre en évidence 
ces types de défaut du réseau. En dix ans l’expérience a rattrapé et même devancé les pré- 
visions théoriques, ainsi que le montrent les récents articles dont il est fait état dans la biblio- 


graphie ici présentée. 


Abstract. — Until 14949, the pratical value of the dislocation theory was still questionable 


as no experiment had been able to give evidence of this type of lattice defect. 


Within ten 


years experiments have been performed which not only check the theoretical predictions but 


extend them much further. 
graphy presented here. 


Introduction. — Pour interpréter les phénomènes 
macroscopiques accompagnant la déformation et la 
rupture des métaux — et celle des cristaux ioniques — 
les physiciens eurent l’idée de chercher à définir les 
types de défauts du réseaucristallin qui, à l’échelle des 
distances interatomiques, pouvaient avoir une influence 
sur les propriétés mécaniques de l’édifice. 

Des ouvrages comme ceux de Read (1) (1953), 
Cottrell (1953) et J. Friedel (1956), ou de brefs exposés 
comme ceux de François et Gaspart (1958), traitent 
de la théorie, sur laquelle nous n’insisterons pas ici. 

Notre dessein est de confronter les illustrations les 
plus caractéristiques avec les schémas fondamentaux, 
en insistant particulièrement sur ceux à partir desquels 
la théorie s’est développée. 


I. Dislocation-coin. — Le concept d’un défaut dont 
la géométrie correspond à l'insertion d'un plan cristallin 
dans un réseau par ailleurs parfaitement régulier a été 
introduit indépendamment par Orowan (1934), Pola- 
nyi (1934) et Taylor (1934). 

L'illustration directe en a été donnée pour la pre- 
mière fois par Menter (1956) qui l’a fait apparaitre au 
microscope électronique en observant par transmission 
les «moirés » produits par la superposition de couches 
minces de phtalocyanate de cuivre ou de platine. 

Ces expériences ont été reprises par Mme Espagne 
(1958), tandis que Menter et ses collaborateurs (1957), 
(1958) poursuivaient leurs recherches sur des oxydes 
et des métaux sublimés. Ils ont ainsi atteint pour les 


plans (422) du nickel (espacement  réticulaire 
d — 0,72 À) déposé sur l’or la résolution de 5,8 À, 
ce qui correspond à un agrandissement de 7,4 grâce à 
l'effet du moiré. 

Dès 1939, Burgers avait étudié ün arrangement 
simple de telles dislocations formant un sous-joint dans 
un monocristal. 


(") Les références bibliographiques sont données à la fin 
de l’article par ordre alphabétique, 


This is demonstrated in the recent papers listed in the biblio- 


La première confirmation expérimentale de ce Joint 
de flexion, avec signalement des dislocations indivi- 
duelles qui le forment, est due à Vogel et co-auteurs 
(1953) examinant au microscope optique un mono- 
cristal de germanium convenablement attaqué par voie 
chimique, et vérifiant la désorientation calculée par 
diffraction de rayons X. 

Cette expérience a donné toute leur valeur aux tra- 
vaux antérieurs sur la polygonisation des métaux, attri- 
buée par Crusard (1944 et 1945) à un réseau de tels 
joints, idée confirmée par les travaux de l’école du pro- 
fesseur Chaudron au microscope (Lacombe et Beaujard, 
1947, etc...) et des diagrammes de rayons X (Cabn, 
1947) révélant le morcellement des grains en eristallites. 

Intéressée au premier chef, l’industrie des semi- 
conducteurs a recherché la correspondance univoque 
entre piqûre d'attaque chimique et émergence de dislo- 
cations dans les cas suivants : germanium (Vogel, 1955), 
silicium (Lovell et Vogel, 1956), antimoine (Dorsi et 
co-auteurs, 1958), indium-antimoine (Broudy et 
Venables, 1958), qui distinguent même le signe des 
dislocations (Broudy et Venables, 1959), tandis que le 
nickel-manganèse était étudié par Taoka et Sakata 
(1957). Pour les autres métaux, signalons les recherches 
sur Paluminium (Lacombe et Wyon, 1954 et Wyon, 
1958), l'argent (Hirth et Vassamillet, 1958), le bismuth 
(Lovell et Wernick, 1959), le fer massif (Boswell, 1957) 
ou en filament ténu (whisker), (Coleman, 1958), le 
miobium (Huegel et Michael, 1957), le tellure (Lovell 
et co-auteurs, 1958), le tungstène (Wolff, 1958) et le 
zinc (Gilman, 1956). Parmi les travaux sur les halo- 
génures, après ceux d’'Amelinckx (1954), où d’autres 
types de dislocation et de joint font leur apparition, 
nous n’indiquerons que les plus récents dus à Moran 
(1958), tandis que, parmi les autres cristaux ioniques, 
l’apatité est étudiée par Lovell (1958) et la calcite 
par Watts (1959). 
Comme le joint de flexion, le glissement pouvait être 
interprété à partir des dislocations, cette fois-ci en 
mouvement (Frank, 1947), et il en devait résulter des 


> 

“ 
#3 
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empilements (Eshelby, Frank et Nabarro, 1951). 


… Jacquet (1954) les a révélés dans le laiton x, comme 
. Pont prouvé, par le calcul, Bilby et Entwistle (1956) 


- Au microscope électronique par transmission, sur 


Le 


à 


échantillons amincis, le même arrangement apparaît 


dans l’acier inoxydable à une échelle 10 fois plus fine 
(Bollmann, 1956). 


II. Dislocation-vis. — Burgers (1939, 1940) imagine 
une ligne de dislocation se propageant non plus perpen- 
diculairement à elle-même, mais suivant sa propre 
direction. 

Frank (1949) a eu l’idée d'introduire ce type de 
défaut comme moteur d’un mode de croissance eris- 
talline. Avant même que le traitement théorique com- 
plet n’ait été publié (Frank, Burton et Cabrera, 1951), 
Fe SS expérimentale en avait’ été fournie (Griffin, 

Si nombreux furent les résultats obtenus dans ce 
domaine au cours des années suivantes que deux 
ouvrages y furent consacrés (Verma, 1954) (Dekeyser 
et Amelinckx, 1955) donnant en particulier toutes les 


mesures effectuées sur les spirales de croissance du 


4 


carbure de silicium. 
Cette toute première preuve directe de la présence de 


- dislocations à l'échelle du réseau et de son influence 
…. sur des phénomènes macroscopiques (certaines spi- 
_rales sont visibles à l’œil nu) parut incontestable aux 


uns, douteuse à certains. Dix ans après, il est hors de 
doute que les premiers avaient bien jugé, il est même 
possible de chercher à démêler des cas complexes, 
encore imparfaitement interprétés (Well, 1949), ou de 
trouver dans les dispositions dendritiques des arran- 
gements qui indiqueraient une des origines possibles 
des dislocations du réseau (Forty et Gibson, 1958). 
Cette figure de croissance peut-elle apparaître sous 
son aspect réciproque par attaque chimique ? Gevers 


a tenté de le démontrer sur le carbure de silicium (1952, 


1953) et Amelinckx (1954) sur le sel gemme, Omar et 
Kenawi sur le diamant (1956), guidés par le Pr Tolan- 
sky (Holloway College, Londres). 

Les résultats les plus probants furent obtenus sur des 
figures d’évaporation (Votava, 1956) produites sur des 
clivages de sel gemme, en même temps qu'apparais- 
saient des hachures, révélant la formation de Joints de 
torsion par réseau de dislocation-vis. Ces hachures 
avaient été observées par Zapffe et Worden (1949) sur 
le phosphate diacide d’ammonium notamment. mais 
n'avaient pas reçu d'interprétation à l’époque. Watts 
(1958) les retrouve sur la calcite. 

La figure d’évaporation est, comme celle d'attaque, 
un moyen d'étude des défauts des métaux : Suzuki 
(1956) applique à argent et au ferro-silicium, Danko 
et Griest (1956) au nickel, au cuivre et au zine, Votava 
et co-auteurs (1957) au cuivre. 

Ainsi parmi les travaux déjà cités pour révéler les 
dislocations, sans distinction de type, 1l s’en trouve où 
les deux modes ne sont pas nettement différenciés, 
tandis que, les méthodes d’attaque s’affinant par la 
pratique, les dislocations-vis vont être reconnaissables 
aux spirales qu’elles produisent dans des conditions 
très critiques. Il en va ainsi pour l’antimoine (Dorsi et 
co-auteurs, 1958), le cuivre (Bassi et Fourie, 1947), le 
germanium (Pfann et Vogel, 1957) et le silicium 
(Bardsley et Strangham, 1957). x 

Les alliages sont étudiés de même manière, tel 
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Paluminium-cuivre-zine par Buinov et Tchegoleva 
(1957), ou le ferro-silicium par Kroupa (1958) qui 
tente de trouver les lois physico-chimiques corres- 
pondant à la formation des spirales d'attaque. 

. Au sujet des cristaux ioniques, après les auteurs déjà 
cités (Amelinckx, 1954), signalons l’étude du sulfure de 
cadmium où Reynolds et Greene (1958) ont réussi à 
faire apparaitre les spirales en terrasse et en cuvette. 

Par bombardement ionique, seules les dislocations 
en hélice sont révélées (Meckel et Swalin, 1959), tandis 
que le microscope électronique à émission de champ 
appliqué à l’étude des dislocations du tungstène par: 


‘Drechsler (1956), à celles du palladium par Caspary et 


Krautz (1958) ne détecte que les dislocations-coin. 

La distinction entre les deux types de dislocation, 
coin et vis, a été mise en évidence de manière saisis- 
sante par Gilman et Johnston (1956 a) sur les cli- 
vages de fluorure de lithium. Ils ont su tirer un parti 
considérable de cette circonstance, montrant entre 
autre le mécanisme des glissements révélé par le dépla- 
cement des dislocations (1956 b), (avec Sears, 1958 a) 
(1958 b), enfin allant jusqu’à mesurer la vitesse avec 
laquelle la dislocation se meut suivant les charges 
re pour provoquer la déformation du cristal 

2). 


III. Géométrie des dislocations. — Chaque fois 
qu'une méthode physique permet d'obtenir un con- 
traste localisé aux défauts du réseau cristallin, l’obser- 
vation n’est plus limitée en surface, mais porte sur des 
épaisseurs de matière variables suivant qu'il s’agit de 
radiations lumineuses ou infra-rouges, de rayons X ou 
de faisceaux électroniques. 

En lumière visible, l'observation des défauts dans les 
corps transparents n’est possible que si une impureté 
opaque diffuse ou précipite dans les canaux que cons- 
tituent les lignes de dislocation. 

Cette méthode de « décoration » inaugurée par 
Hedges et Mitchell en 1953 par précipitation de l’ion 
argent dans le bromure d’argent, s’est montrée d’une 
fécondité extraordinaire tant pour ces mêmes cristaux 
(Mitchell, 1956), (Barber, Harvey et Mitchell, 1957) 
que pour d’autres sels et composés ioniques comme le 
chlorure de sodium (Amelinckx et co-auteurs, 1955), 
(Amelinckx, 1956 à et b) ou de potassium (Amelinckx 
et co-auteurs, 1956 c), (Amelinckx, 1958 à), la fluorine 
(Amelinckx et Bontinck, 1957), le bromure de césium 
(Amelinckx, 1958 b). 

Parmi les dispositions les plus remarquables ainsi 
révélées, notons plusieurs modes d’arrangements de 
dislocations dans les parois de polygonisation, en parti- 
culier les réseaux hexagonaux dont Frank (1954) avait 
caleulé les conditions d'équilibre à partir des obser- 
vations micrographiques de Suzuki et Imura (1954). 

Au microscope électronique par transmission, 
l’absence de matière qui caractérise les lignes de dislo- 
cation peut suflire à produire un contraste de l’image. 
On observe alors dans l’aluminium polygonisé les types 
déjà entrevus de parois de sous-joints (Hirsch, Horne 
et Whelan, 1956 a et b). 

Dans une bande d’infra-rouge bien définie, le silicium 
est transparent, le cuivre est opaque. Dash (1956 « 
et b) après avoir diffusé du cuivre dans une plaquette 
monocristalline de silicium observe également les 
parois de polygonisation entre autres dispositions. 

Lang (1958) reproduit la même image aux rayons X 
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et obtient des topographies de cristaux par des 
méthodes fines de micrographies aux rayons X. [Indé- 
pendemment, Newkirk (1958) étudie avec un montage 
différent le ferro‘silicium, le fluorure de lithium, entre 
autres. j 

Au cours de ces recherches des phénomènes ont été 
observés qui tantôt avaient été prévus et exploités par 
la théorie, tantôt envisagés sans qu’il fût possible de 
préeiser le détail des configurations les plus probables. 
Nous donnerons un exemple type correspondant à 
chacun de ces deux cas. 


IV. Moulin à dislocations. — Après avoir démontré: 


la nécessité, pour expliquer le mécanisme du glissement, 
de recourir à un processus multiplicateur de dislo- 
“ations (Frank, 1947), l’un des modes théoriquement 
plausible fut proposé en 1950 par Frank et Read et 
nommé moulin à dislocations. 

Dash (1956 a et b) en a donné les illustrations les plus 
parfaites en déformant légèrement le silicium décoré 
de cuivre. Ses photographies au microscope dans 
l’infrarouge sont assez détaillées pour permettre la 
distinction entre dislocations des deux types. 

Jacquet et co-auteurs (1958) ont retrouvé les mêmes 
sources multiplicatrices dans l’aluminium-cuivre à 4 %, 
de cuivre, d’abord en observant les surfaces au micro- 
scope optique, puis sur des empreintes reprises au 
microscope électronique (Jacquet et Mercarelli, 1959). 

Jusque là seules des branches incomplètes ou des 
figures similaires avaient été prises comme preuves de 
l'existence de ce processus (voir par exemple Amelinckx 
et co-auteurs, 1956 c, Servi, 1958), mais les théoriciens 


en avaient fait grand cas étant donné l’importance 


pour leurs traitements de l’existence réelle de ce méca- 
nisme fondamental (Mott, 1956). 


V. Formation d’hélices et de boucles. — Seitz (1952) 
en postulant lPexistence de dislocations prismatiques 
avait envisagé des arrangements voisins des hélices 
découvertes par Amelinckx (1956 €) dans la fluorine. 

De même que la polygonisation se manifeste parfois 
à l’échelle macroscopique, comme l’a remarqué Roth 
(1954) à propos du sulfure de zine, l’hélice est l’une des 
formes de croissance des barbes de l’étain (Sines, 1956), 
et ce dernier cas montre bien que la disposition des 
lacunes dans la matière peut être identique à celle de la 
matière elle-même isolée dans Pair. 

Dash (1958) retrouve ces mêmes hélices, accom- 
pagnées des lignes de dislocation qui leur donnent nais- 
sance dans le silicium-cuivre, tandis que Tweet (1958) 
réussit à en observer une coupe longitudinale dans le 
germanium faiblement additionné de lithium. 

A une échelle beaucoup plus fine, aux forts grossis- 
sements du microscope électronique, Thomas et 
Whelan (1958) observent des précipités de même mor- 
phologie dans Paluminium-cuivre à 4 % de cuivre (2). 


VI. Origines des dislocations. — La question de 
l’origine des dislocations n’a été abordée que par le 
‘aisonnement (Frank, 1950), tant que l'expérience 
n’atteignait pas le réseau cristallin dans ses configu- 
rations Intimes. 


() Les photographies de Jacquet et Mencarelli (1959) 
sont prises à des grossissements dix fois plus faibles, envi- 
ron 5 000 au lieu de 50 000, néanmoins on discerne semble- 
t-il des hélices représentant les précipités. 
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Grâce au microscope électronique par transmission, | 


des arrangements de lacunes dans laluminium pur 
aminei à l'extrême ont été décelées (Hirsch et co- 
auteurs, 1958). Des boucles apparaissent, organisées 
suivant les directions cristallines, et ces rassemblements 
de lacunes pourraient être à l’origine des dislocations. 


Smallman (1958) reprend des études analogues sur. 


le cuivre, l’or, le nickel, l'argent, retrouve tantôt des 
boucles, tantôt des défauts d’empilement, déjà observés 
sur l'acier inoxydable (Hirsch, Bollmann et co-auteurs, 
1957), tantôt d’autres formes géométriques. 


VII. Mouvements des dislocations. — Grâce au 
microscope électronique à foyer réglable, le mouvement 
des dislocations qui se produit pour un certain échaui- 
fement de l'échantillon fortement aminci par l’im- 
pact électronique, a pu être cinématographié (Hirsch 
et co-auteurs, 1956, 1957). ( 

Les films sur l'aluminium et l’acier moxydable ont 
puissamment contribué à l’intelligence des phénomènes 
d'interaction entre dislocations, que le modèle analo- 
gique en bulles de savon de Sir Lawrence Bragg (6ga- 
lement filmé) avait tenté de mettre en évidence. En 
fait théorie et modèle se sont trouvés amplement con- 
firmés par l'illustration directe, et même prolongées les 
conséquences prévues. 


D’autres films sont en préparation, ou déjà exécutés 


(Grenall, 1958) en même temps que se perfectionnent 
les méthodes d’amincissement des métaux et alliages 
soit par électrolyse (Jacquet, 1956), soit par bombar- 
dement ionique (Castaing et Laborie, 1953), soit par 
oxydation. 

C’est ce dernier mode que préconise Saulnier (1958) 
pour l’uranium, tandis que Mme Tomlinson (1958) 
amineit par électrolyse le cuivre, le nickel, le laiton «, 
le magnésium, le cobalt et le fer. Le bombardement 
ionique est utilisé pour le beryllium (Baird et co- 
auteurs, 1958), et les alliages légers (AZ9 Gt et AZ7 G3) 
par Genty et co-auteurs (1958 « et b). 

Ces travaux exigent un approfondissement des con- 
naissances au sujet des phénomènes thermiques qui se 
produisent dans le microscope électronique, lorsque 
varie la dimension du foyer, pour être exploités utile- 
ment. C’est Ce que remarquent, entre autres, Berghezan 
et Fourdeux (1958). Déjà on a pu observer la fusion et 
la recristallisation du nickel (Bollmann, 1959) ou du 
ler (Hale et Thomas, 1958) et même la formation spon- 


tanée de moirés’dans le fer, comme dans l'aluminium. 


(Robinson, 1958), enfin reprendre la question de l’ordre 
à longue distance dans les alliages par observation des 
domaines antiphases (Ogawa, Watanabe et co-auteurs, 
1958, Glossop et Pashley, 1959). 


VIII. Phénomènes optiques et dislocations. — Deux 
ordres de phénomènes tout à fait différents méritent 
d’être signalés. 

. Les biréfringences optiques introduites par les ten- 
sions de trempe dans des cristaux comme le chlorure de 
sodium et le fluorure de lithium correspondent, d’après 
Kear et Pratt (1958) aux bandes formées par les 
rangées de dislocation, comme dans le cas du silicium 
observé dans l’infra-rouge (Bond et Andrus, 1956). 

L'émission de lumière par elaquage dans les semi- 
conducteurs se produit préférentiellement, selon 
Pearson et Read (1954), aux points d’émergence des 
dislocations, ce que Chynoveth et Pearson ont réussi à 
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mettre en évidence (1958), tandis que les défauts du 
( également pour modifier les émis- 
sions par recombinaison électrons-trous, selon Benoît à 
la Guillaume (1958). 


Conclusion. — Les exemples retenus pour figurer 


. dans cet exposé bibliographique montrent que les pro- 


cessus essentiels conçus pour interpréter les phéno- 
mênes de déformation et de fracture des métaux ont 
été confirmés dès que les techniques d'observation ont 
permus d'atteindre directement — ou par l’inter- 


+ médiaire d’un mécanisme physique — les dislocations 


du réseau. 
Il semble qu'ayant rejoint la théorie sur un très 


. grand nombre de points essentiels, depuis 1956 surtout, 


l'expérience se situe aujourd’hui en avant-garde, ou 
tout au moins permette d'élargir le champ d’appli- 
cation des prévisions que la prudence des physiciens 
les avait. incité à restreindre. 

Déjà la théorie de la croissance cristalline n'avait été 
prévue que pour les cristaux monoatomiques croissant 
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à partir de la phase vapeur. D’emblée elle se trouva 
vérifiée pour un cristal ionique croissant aux dépens 
d’une solution. 

Tel processus, comme le moulin à dislocations, envi- 
sagé à l’échelle des espacements interatomiques dans 
un réseau cubique simple, a été saisi en action dans le 
silicium (structure cubique, type diamant) à l’échelle 
microscopique, ce qui en affirme l’importance du point 
de vue des applications pratiques. 


Notre mode d'exposition nous a imposé de restreindre 
le nombre des expériences présentées, en nous limitant 
en principe aux premières publications théoriques et 
aux plus récentes illustrations expérimentales, où sont 
rappelés les travaux de la période intermédiaire. Ce 
faisant nous commettons des injustices au détriment 
de tous ceux qui ont contribué et à l’édification de la 
théorie et à l’élaboration des méthodes expérimentales, 
et nous nous en excusons auprès d'eux. 


Manuscrit reçu le 24 mars 1959. 
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QUELQUES REMARQUES 
A PROPOS DES SYSTÈMES DIFFÉRENTIELS 
DE COINCIDENCES RAPIDES 
Par M. Marrror, 


Institut de Physique Nucléaire, 
Faculté des Sciences de Lyon. 


I peut sembler intéressant d'appliquer le principe 


+ des systèmes différentiels de coïncidences rapides [1], 


[2], à la sortie de deux sondes à seintillation utilisant 


. des scintillateurs liquides (chargés ou non). La tech- 


- nique des coïncidences rapides est en effet très utilisée, 
» soit pour éliminer le fond dû au photomultiplicateur 
… (fond qui peut être très important quand le rendement 
- en lumière du scintillateur est médiocre [3] ou quand 
- l'énergie perdue dans celui-ci par les particules inci- 
> dentes est faible), soit pour profiter au maximum du 
faible temps de décroissance du scintillateur. 


1) Nous avons utilisé tout d’abord le système diffé- 


- rentiel de Bay [1] monté avec des diodes OA 73, les 
» détecteurs étant munis (a) de photomultiplicateurs 
53 AVP suivis d’amplificateurs distribués (b) de photo- 
. multiplicateurs RCA 6810. Dans les deux cas nous 
| Run utilisé que la partie centrale de la photoca- 
thode. 
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Fic. 1. — D : Système différentiel de Baÿ. 
R : Système de Bell Graham et Petch. 
I : Inverseur de phase. 
À : Anticoïncidences. 
A, À, ampli. Distribué. 
A, Ampli. à grand grain. 
PA. Préampli (Boucle de 3). 


Le schéma de montage est donné figure 1 cependant, 
à la différence de Bay nous avons mis les impulsions en 
forme après les amplificateurs (a) ou aussi près que 
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possible de l’anode du phototube (b) au moyen de 
deux tubes EFP 60 bloqués dont les tensions d’anode et 
de dynode sont convenablement découplées : on peut 
couper ensuite les impulsions par clippineg. 

La sortie du système différentiel de Bay est envoyée 
dans un cathode follower puis dans un ensemble pré- 
amplificateur-amplificateur à grand grain ; dans un 
déphaseur simple (on peut utiliser par exemple celui 
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de la figure 2b), enfin dans un discriminateur D,. Fina- 
lement les impulsions résultantes arrivent en anti- 
coïncidence en ‘A avec la sortie amplifiée d’un système 
rapide plus simple (par exemple du type Bell Graham 
et Petch [4] monté sur les anodes des EFP 60. On 
mesure le temps de résolution en faisant varier le 
retard À”. En utilisant un seul compteur branchésur les 
deux voies, on obtient une courbe de taux de comptage 
en fonction du retard correcte, le « fonds » étant peu 
important. Mais le fonctionnement est beaucoup moins 
satisfaisant si on introduit deux compteurs différents, 
même dans le cas d’une source 8 * (de *2Na par exemple 
pour laquelle le nombre de coïncidences vraies est rela- 
tivement important), le nombre de coups enregistré à 
l’entrée du discriminateur D, sur la branche D pour un 
retard À’ quelconque est important, ce qui empêche de 
diminuer beaucoup le seuil de D; pour abaisser le 
temps de résolution. Ce fond n'est dû que partiellement 
à l’amplificateur (PA.A;). 

2) Il semble préférable d'utiliser un système plus 
simple nécessitant un gain moins important. Pour une 
mise en forme de même durée et hauteur, le système 
de Bell Graham et Petch donne des impulsions de 
sortie dont l’amplitude est beaucoup plus grande. 
Cependant pour éviter les couplages parasites entre les 
deux tubes £ FP 60ilest nécessaire, dans ce cas, d’inter- 
caler des cathodes follower sur les sorties anode et 
dynode des tubes EFP 60. On utilise alors la même 
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mise en lorme en R et D, le même circuit de coïnei- 
dences rapides sur les deux voies et le même système 
d’anticoincidences que précédemment, il suffit de placer 
un faible retard en 2’. La stabilité des tubes EFP 60 
convenablement choisis est satisfaisante après un 
nombre suffisant d'heures de marche, et le système a 
d’ailleurs l'avantage de compenser, du moins dans une 
erande mesure, la variation de pente des deux tubes au 
cours du temps, la modification étant analogue sur les 
anodes et les dynodes. , 

Le temps de résolution peut alors être abaissé 
jusqu'à 0,4 ou 0,5 10-° seconde avec une perte de 
comptage tolérable. Nous avons utilisé les deux sys- 
tèmes (1) et (2) pour mesurer la période de HF 181. 
Cf. Engelder et de Waard [5 et 6]. Cependant la pré- 
cision limite obtenue n’est pas supérieure à celle 
donnée par ces auteurs. - 

En conclusion, il semble que, jusqu'à présent, les 
méthodes différentielles ne constituent pas une amélio- 
‘ation très sensible de la technique des coïncidences 
rapides utilisant des sondes à scintillation, à cause des 
fluctuations de temps de transit dues aux photomul- 
tiplicateurs eux-mêmes. Cependant leur intérêt doit 
augmenter considérablement dans un avenir rapproché 
avec la qualité de l’optique électronique des photo- 
multüiplhicateurs. 

Lellre reçue le 22 avril 1959. 
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TENTATIVE D'INTERPRÉTATION 
DES RAIES DE PHOTOLUMINESCENCE 
DE L'IODURE CUIVREUX 
AUX BASSES TEMPÉRATURES 


Par S. NikiTinE et R. REïss, 


Laboratoire de Spectroscopie et d’Optique du Corps Solide, 
Institut de Physique de Strasbourg. 


De récentes expériences [1] ont montré que lPon 
observait, à la température de l’azote liquide, des raies 
d'émission de l’iodure cuivreux qui pouvaient être 
classées en deux catégories : 10 des raies de quasi réso- 
nance dont la longueur d'onde correspond à un ang- 
strôm près à celle des raies d'absorption ; 20 des raies 
dont la longueur d'onde ne correspond à celle d'aucune 
raie d'absorption. 

Le spectre de photoluminescence débute, du côté des 
courtes longueurs d'onde, par une raie d'émission de 
résonance (À — 4 051 À) correspondant à la raie 
intense du doublet de « raies ultimes » observées en 
absorption et attribuées à un spectre excitonique de 
première classe conformément à la théorie d’'Elhott [2]. 

Lorsqu'on étudie les mêmes lames à la température 


ec ttes 


N° 74 


de l’hélium liquide [31, le spectre de photoluminescence 


débute, du côté des courtes longueurs d’onde, par une 
raie d'émission de longueur d'onde 4 065 À (*). Les 
diverses raies observées à cette température peuvent 
être classées en structures et sous-structures vibra- 
tionnelles. 

La figure 1 donne une récapitulation graphique des 
diverses raies d'émission observées aux deux tempé- 


ratures ainsi que celle des raies d'absorption observées 


avec diverses lames d’iodure cuivreux aux mêmes tem- 
pératures. 

Le décalage des spectres entre les deux températures 
permet de suggérer la tentative d'interprétation sui- 
vante : Ilest nécessaire d'admettre que par éclairement 
dans la bande continue, des excitons sont formés. Ces 
exeitons polarisent le réseau en cédant de l’énergie et 
se placent sur des niveaux d’énergie inférieurs à celui 
de l’exciton non polarisé. La réémission par anmihi- 
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Fi, 4. — Récapitulation graphique des raies d'émission et d'absorption de Cul à 77 °K et à 4 0K. 


lation de ces états polarisés est possible, mais doit se 
faire avec une assez grande durée de vie. C’est ce que 
l’on observe aux très basses températures. 

A la température de l'azote liquide toutefois, il 
pourrait y avoir échange avec le cristal d’une éner- 
gle AT, où k est la constante de Boltzmann et 7 la 
température absolue. De ce fait, l’exciton piégé pour- 
rait revenir au niveau de l’exciton non piégé observé 
par absorption et lon observe alors une raie d'émission 
de résonance (À — #4 051 À). 


Les excitons piégés pourraient également être des 
molécules diexcitoniques. 

Le schéma de la figure 2 illustre ce processus. 

L'énergie kT correspondrait à un déplacement spec- 
tral de 54 cm1 pour la température de l'azote liquide. 
Or le déplacement observé expérimentalement est de 
l’ordre de 80 em-t, Ceci impliquerait, si le processus 

(*) Cette longueur d’onde coïncide sensiblement avec 


celle de la raie la moins intense du doublet de « raies 
ultimes », | 


suggéré est valable, que l’on devrait observer à une 
température absolue de l’ordre de 1159 la raie d’émis- 
sion de résonance de longueur d'onde 4 051 À avec 


; 
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Fic. 2. — Processus de l’émission à 77 0 K et à 4 °K, 


une plus grande intensité pour cette température. Cette 
» expérience n’a pas encore été faite et est actuellement 
. àlPétude. 

11959; 
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INFLUENCE DE LA TEMPÉRATURE 
SUR LES PHOTOMULTIPLICATEURS 
Par A. Gocue et G. LAUSTRIAT, 
Laboratoire de Chimie Nucléaire, 
Faculté des Sciences de Strasbourg. 


Nous avons, dans un précédent article [1], étudié 
l'influence de la température sur la hauteur d’impul- 
sion délivrée par différents photomultiplicateurs (PM), 
lorsqu'ils sont associés à un scintillateur liquide, et 
nous avons montré que la hauteur d’impulsion aug- 
mente lorsque la température diminue. 

D’après les travaux de certains auteurs [2], [3], il 
semblait que cet effet dépendait de la longueur d'onde 
de la lumière incidente. Dans nos premiers essais, la 
longueur d'onde pouvait être modifiée par l'emploi de 
scintillateurs différents, mais seulement dans l’inter- 
valle 3 600-4 300 À, à l’intérieur duquel nous n’avions 
remarqué aucune influence. Aussi, pour compléter cette 
étude, avons-nous effectué quelques expériences en 
éclairant la photocathode par de la lumière dont la 
longueur d’onde était susceptible de varier dans de 
larges limites. 

La méthode utilisée est celle de Morton pour la 
détermination du gain des PM : on mesure d’abord le 
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courant de cathode correspondant à un flux lumineux 
dont le domaine spectral est défini grâce à un filtre 
interférentiel (isolant une bande de 150 À à mi- 
hauteur), puis le courant d’anode, après affaiblissement 
du flux incident par un filtre neutre. Dans nos expé- 
riences, ces mesures sont effectuées à deux tempé- 
ratures : + 200 et — 30 0€. 
… Le dispositif expérimental, formé de deux enceintes 
isolées, thermiquement, est'voisin de celui décrit précé- 
demment [1], Penceinte supérieure ayant été modifiée de 
manière que la lumière émise par une lampe à ruban 
de tungstène tombe sur la photocathode après passage 
à travers les filtres. 

Cette étude a porté sur 10 tubes : 3 Du Mont 6 292, 
À Radiotechnique 53 AVP et 3 RCA 6 342. Les résul- 
Lats relatifs aux deux premiers types de tubes sont 
indiqués sur les figures { et 2 (1). 
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Sur la figure 1, on a porté les valeurs du courant de 
cathode des différents PM en fonction de la longueur 
d'onde à de la lumière imcidente (le courant à + 20 0C 
étant pris égal à 100 pour chaque longueur d'onde). 
On remarque que la température est pratiquement 
sans influence sur le courant de cathode tant que la 
longueur d’onde est inférieure à 5 000 environ ; 
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(1) Nous avons constaté, avec les PM 6 342, le compor- 
tement particulier suivant : la différence de potentiel néces- 
saire pour obtenir le courant de saturation de la cellule 
cathode-première dynode est considérablement plus élevée 
qu'avec les autres tubes et l'effet de température au niveau 
de la cathode (coefficient positif) augmente progressivement 
du violel au rouge, Landis que les courbes de courant 
d’anode ont une allure identique à celles des autres tubes. 


2 
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au delà de cette valeur, on observe une diminution du 
courant avec la température, Ce comportement, iden- 
Lique pour tous les PM et sans doute caractéristique de 
l’alliage SbCS, qui constitue les cathodes, se trouve en 
accord avec les indications de Meessen F2] et les obser- 
vations de Schaetti [4]. 

Les courbes de la figure 2 —- sur laquelle on a porté 
les valeurs du courant d’anode à — 30 0C (en prenant 
encore égal à 100 le courant à + 20 °C, pour chaque 
longueur d'onde) — présentent toutes, comme on pou- 
vait s’y attendre, la même allure que celle de la figure 1, 
puisque des variations relatives de courant de cathode 
doivent entrainer des variations relatives identiques 
du courant d’anode. Ces courbes mettent en évidence 
un effet de température sur les dynodes (c’est-à-dire 
une variation du gain du PM), dont la valeur est 


, Ta— 
donnée par le rapport PES 
respectivement les courants d’anode et de cathode, 
avec la notation adoptée pour les figures 1 et 2. 

Ce rapport a été trouvé indépendant de la longueur 
d'onde et toujours compris entre 0,10 et 1,0. %/0C 
(les tubes 6 292 présentant les valeurs les plus fortes 
tandis que les tubes 53 AVP ont les coeflicients les plus 
faibles et les moins dispersés). 

Les effets de température sur la cathode et les 
dynodes peuvent également être mis en évidence en 
modifiant le dispositif expérimental de manière que la 
photocathode émerge de quelques millimètres dans 


k s z 
—,où Jaet Jx représentent 


l'enceinte supérieure. On peut alors refroidir sépaz- 
rément (du moins approximativement, à cause du 
gradient de température inévitable), soit la cathode, 


soit la chaine des dynodes, et l’on constate, si Pon 


éclaire avec une lumière rouge, soit une diminution 


(effet de cathode), soit une augmentation (effet de. 


dynodes) du courant d’anode. 


Ces expériences précisent les résultats précédemment 


obtenus, en montrant qu’un changement de la tempé- 


rature du PM affecte à la fois la cathode (coeflicient. 


positif et variable au delà de 5 000 À) et le gain (coeffi- 
cient négatif et constant). Le sens de la variation 
globale (celle du courant d’anode) dépend alors de la 


longueur d'onde : il peut s’inverser au delà de 5 500 à. 


6 000 À, lorsque l'effet de cathode l'emporte sur l'effet 


de dynodes. 
Nous remercions M. J. Kurek qui a fait de nom- 
breuses mesures au cours de ces expériences. 
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